Rheological analysis of granular systems applied to the study of electrostatic effects by Léonard, Guillaume
UNIVERSITE DE SHERBROOKE 
Faculté de génie 
Département de génie chimique et de génie biotechnologique 
Analyses rhéologiques des systèmes granulaires 
appliquées à l'étude des effets des forces électrostatiques 
Rheological analysis of granular Systems applied to the study of electrostatic effects 
Thèse de doctorat 
Spécialité : génie chimique 
Guillaume LEONARD 
Jury : Nicolas ABATZOGLOU (directeur) 
Cédric BRIENS 
Alexandre CABRAL 
Pierre PROULX 
Jean-Sébastien SIMARD 
Sherbrooke (Québec) Canada Janvier 2011 
w-^i 10 
1*1 Library and Archives Canada 
Published Héritage 
Branch 
395 Wellington Street 
OttawaONK1A0N4 
Canada 
Bibliothèque et 
Archives Canada 
Direction du 
Patrimoine de l'édition 
395, rue Wellington 
Ottawa ON K1A 0N4 
Canada 
Yourfile Votre référence 
ISBN: 978-0-494-74673-8 
Ourfile Notre référence 
ISBN: 978-0-494-74673-8 
NOTICE: AVIS: 
The author has granted a non-
exclusive license allowing Library and 
Archives Canada to reproduce, 
publish, archive, préserve, conserve, 
communicate to the public by 
télécommunication or on the Internet, 
loan, distribute and sell thèses 
Worldwide, for commercial or non-
commercial purposes, in microform, 
paper, electronic and/or any other 
formats. 
L'auteur a accordé une licence non exclusive 
permettant à la Bibliothèque et Archives 
Canada de reproduire, publier, archiver, 
sauvegarder, conserver, transmettre au public 
par télécommunication ou par l'Internet, prêter, 
distribuer et vendre des thèses partout dans le 
monde, à des fins commerciales ou autres, sur 
support microforme, papier, électronique et/ou 
autres formats. 
The author retains copyright 
ownership and moral rights in this 
thesis. Neither the thesis nor 
substantial extracts from it may be 
printed or otherwise reproduced 
without the author's permission. 
L'auteur conserve la propriété du droit d'auteur 
et des droits moraux qui protège cette thèse. Ni 
la thèse ni des extraits substantiels de celle-ci 
ne doivent être imprimés ou autrement 
reproduits sans son autorisation. 
In compliance with the Canadian 
Privacy Act some supporting forms 
may hâve been removed from this 
thesis. 
Conformément à la loi canadienne sur la 
protection de la vie privée, quelques 
formulaires secondaires ont été enlevés de 
cette thèse. 
While thèse forms may be included 
in the document page count, their 
removal does not represent any loss 
of content from the thesis. 
Bien que ces formulaires aient inclus dans 
la pagination, il n'y aura aucun contenu 
manquant. 
1+1 
Canada 
À ma mère, mon père, mon frère... 
RÉSUMÉ 
Cette étude doctorale vise à approfondir les connaissances sur l'impact des forces 
électrostatiques sur la rhéologie granulaire. Dans un premier temps, cette thèse s'attarde à la 
question suivante : «Est-ce que la présence de charges électrostatiques sur un excipient peut 
avoir une influence sur la distribution d'un agent lubrifiant sur cet excipient et se répercuter 
sur l'écoulement granulaire?». Suite à l'élaboration d'un montage d'électrification et 
d'expériences présentées dans cette thèse, la réponse à cette question se révèle négative. 
Toutefois, le questionnement engendré par cette interrogation, nous a amené à découvrir 
plusieurs phénomènes inusités, par exemple, les mécanismes de déformation des colonnes 
granulaires lors des tests de cisaillement avec le rhéomètre FT4 et la formation 
d'autoassemblages lors de l'imposition de charges électrostatiques sur les particules 
d'excipients pharmaceutiques. Ces phénomènes sont étudiés dans cette thèse. Ainsi, nous 
faisons la démonstration de l'incapacité du rhéomètre FT4 à effectuer des tests de cisaillement 
lorsque les formulations pharmaceutiques sont lubrifiées avec un agent lubrifiant (stéarate de 
magnésium) en raison du phénomène appelé «bloc monolithique». Deux modèles numériques 
(méthode des caractéristiques et l'analyse de Janssen) sont appliqués pour évaluer l'état des 
contraintes et expliquer ce cas particulier. De plus, une caractérisation des formes et des 
distributions granulométriques des autoassemblages électrostatiques est présentée. 
Finalement, les résultats de cette thèse ont démontré l'importance des effets de parois. 
Ainsi, un dernier volet porte sur l'étude de la lubrification des parois. Ce dernier effort nous 
ramène à l'étude des forces électrostatiques. En effet, une forte variabilité pour les résultats de 
frottement avec des parois est obtenue avec des poudres non lubrifiées à une humidité relative 
de 20%. La présence de stéarate de magnésium ou de conditions d'humidité plus élevées réduit 
cette variabilité. Toutefois, des tests indiquent que les phénomènes électrostatiques font 
également partie de l'explication. 
Mots-clés : Milieux granulaires, Poudres, Forces électrostatiques, Rhéologie granulaire, 
Cellules de cisaillement, Lubrification, Friction avec des parois. 
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ABSTRACT 
This doctoral research aims to deepen Knowledge on the impact of electrostatic forces on 
powder rheology. The initial focus of this thesis was to answer the following question: "Does 
the présence of electrostatic charges on a pharmaceutical powder carrier hâve an influence on 
the spatial lubricant distribution over the carrier particles and thus on the granular rheology?". 
After the development of an electrification setup and many experiments, the answer to this 
question turns out to be négative. 
However, this question led us to discover several phenomena, such as déformation 
mechanisms of powder columns during shear tests with the FT4 rheometer; and the formation 
of self-assemblies after the imposition of electrostatic charges on pharmaceutical excipients. 
Thèse phenomena are explored in this thesis. Therefore, we demonstrate the inability of a FT4 
rheometer to conduct shear tests when pharmaceutical formulations are lubricated with 
magnésium stéarate. Indeed, "monolithic cake" behaviour appears. Two numerical models 
(method of characteristics and analysis of Janssen) are used to assess the stress state and 
explain this particular case. In addition, a characterization of the shape and particle size 
distribution of the electrostatic self-assemblies is presented in this thesis. 
Finally, the previous parts of this thesis showed the importance of wall friction effects 
during shear tests. Thus, a final part of this thesis focuses on the mechanism of wall 
lubrication. This latest effort brings us back to the study of the influence of electrostatic forces 
on powder rheology. Indeed, a high variability with the wall friction results is obtained with 
unlubricated powders at a relative humidity of 20%. The présence of magnésium stéarate 
and/or higher humidity conditions reduces this variability. However, some tests indicate that 
electrostatic phenomena are part of the explanation. 
Keywords: Granular materials, Powders, Electrostatic forces, Granular rheology, Shear cells, 
Lubrication, Wall friction. 
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CHAPITRE 1 INTRODUCTION 
1.1 Mise en contexte et problématique 
Les matériaux et les phénomènes granulaires sont omniprésents dans la majorité des 
industries. On pense notamment aux industries chimique, alimentaire, pharmaceutique, 
cosmétique, métallurgique, des céramiques et de la construction. Pour s'en convaincre, il suffit 
de feuilleter les introductions et les mises en contexte des articles, revues de littérature et 
ouvrages de référence sur le sujet. En effet, ceux-ci débutent presque toujours avec une ou 
plusieurs illustrations ou statistiques, ayant pour but de persuader le lecteur de l'importance de 
ces milieux dans la vie de tous les jours. Voici une liste d'exemples provenant de la 
littérature : 
«On estime que le traitement de la matière en grains mobilise à peu près 10% des moyens 
énergétiques mis en œuvre sur la planète» [Duran, 1997]; 
«Le broyage de particules et de minerais consomme 1.3% de la production en électricité des 
États-Unis» [Ennis étal, 1994]; 
«Dans les procédés chimiques, la moitié des produits et les trois quarts des matières premières 
sont sous une forme granulaire» [Nedderman, 1992]; 
«Entre 1985 et 1992, la compagnie Dupond estimait que 62% de ces produits étaient sous une 
forme granulaire quelconque (poudres, solides cristallins, granules, flocons, dispersions, 
suspension ou pâtes)» [Ennis et al, 1994]. 
Or le cursus d'étude de l'ingénieur chimique ne contient que très peu ou sinon pas de 
formation sur le sujet. Il faut donc apprendre sur le «tas» ou bien suivre des formations 
spécifiques. Pour expliquer ce manque, Ottino et Khakhar [2001] indiquent que les techniques 
et procédés pour traiter les matières granulaires sont anciens, la plupart datant même du XIXe 
siècle [Ennis et al, 1994; Duran, 1997]. Très peu d'innovations se sont produites dans les 
dernières décennies, et plus particulièrement entre les années 60 et 80 [Ottino, 2006]. Il 
1 
2 Chapitre 1. Introduction 
semble donc y avoir eu un certain désintérêt. Ce désintéressement coïncide avec l'élaboration 
de la version moderne du curriculum de l'ingénieur chimique dans les années 60. Ceci 
explique probablement l'absence du domaine granulaire dans la formation de l'ingénieur 
chimique [Ottino, 2006]. Ennis et al [1994] ont exprimé une opinion similaire en 1994 dans 
leur revue de l'état de l'art intitulée : «Legagy of neglect in the U.S.». 
À ce jour, les connaissances actuelles associées aux matériaux pulvérulents sont toujours 
très limitées. Ces matériaux se comportent à la fois comme des solides, des liquides ou des gaz 
selon les conditions imposées [Jaeger et al, 1996a]. Le comportement des matériaux 
granulaires devient donc difficile à comprendre, mesurer, modéliser et prédire. Cet aspect fait 
souvent l'objet de publications qui discutent des problématiques et des perspectives du 
domaine [Ennis et al, 1994; Jaeger et al, 1996a; Jaeger et al, 1996b; de Gennes, 1999; 
Merrow, 2000; Ottino et Khakhar, 2001; Muzzio et al, 2002; Michaels, 2003; Bell, 2005; 
Ottino, 2006]. Dans ces revues, on trouve toujours quelques remarques ironiques sur l'état des 
connaissances granulaires. Ces remarques tirent leurs origines de la comparaison avec les 
milieux liquides et gazeux où les connaissances, le design et la modélisation sont considérés 
comme étant matures. En voici quelques-unes : 
«They (Government) must not overemphasize the new and novel at the expense of core 
competencies. Are the problems faced in the production of modem ceramics parts altogether 
différent from those faced by the ancient potter of Egypt? » [Ennis et al, 1994]; 
«But in our supposedly sophisticated 20th century, the manipulation of powders still involves 
some very clumsy and/or dangerous opération» [de Gennes, 1999]; 
«However, as discussed below, the technology used to manufacture drug products can at best 
be described as primitive» [Muzzio et al, 2003]; 
«Yet the design of granular Systems is still something of a black art, ...» [Campbell, 2006]. 
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La faible compréhension des phénomènes granulaires provient de la complexité de ces 
milieux. En effet, les particules formant un matériau granulaire présentent des caractéristiques 
très variées au niveau de leur forme, de leur taille et de leur surface. De plus, ces particules 
sont soumises à de nombreuses forces : la gravité, les forces de collisions, les forces de 
frottement, les forces électrostatiques, les forces capillaires, les forces de van der Waals, etc. 
Sachant que tous ces paramètres microscopiques interagissent entre eux, il n'est donc pas 
étonnant que les milieux granulaires présentent des comportements mésoscopiques et 
macroscopiques complexes. De plus, les relations entre les échelles micro, méso et 
macroscopique sont très peu connues et on néglige souvent l'échelle mésoscopique. Pour avoir 
un aperçu de cette complexité, il suffit de consulter la revue de littérature d'Aranson et 
Tsimring [2006] sur les comportements collectifs de ces milieux. 
En raison de cette faible compréhension, plusieurs problématiques granulaires ne sont 
pas résolues ou le sont de manière très approximative. On pense notamment aux problèmes de 
ségrégation, d'écoulement et même d'agglomération. Les industries font donc face à des défis 
considérables lors des opérations de transport, d'entreposage, de fluidisation, de mélange, etc. 
À titre d'exemple, une étude de Merrow [1985] mesurait l'influence du type d'alimentation en 
matière première sur les rendements de plusieurs usines lors de leur première année 
d'exploitation. Les usines avec une alimentation sous la forme de liquide et/ou de gaz 
atteignaient un rendement de 90 %, alors que celles avec une alimentation en solides déjà ou 
non raffinés obtenaient respectivement des taux de 50 et 38 %. Plus récemment, une nouvelle 
étude de Merrow [2000] révélait des rendements beaucoup moins catastrophiques pour les 
usines avec une alimentation solide (77%), mais ces taux étaient toujours inférieurs à ceux 
provenant d'une alimentation liquide/gaz. Pour expliquer cette hausse en moins de 15 ans, 
Bell [2005] a émis l'hypothèse que les nouvelles usines avec une alimentation solide de la 
seconde étude de Merrow [2000] contenaient une moindre part de nouvelles technologies. En 
effet, l'introduction de nouvelles technologies peut avoir un effet désastreux sur le temps de 
démarrage et le rendement initial d'une usine [Merrow, 1988; 2000]. 
L'industrie pharmaceutique n'échappe pas à cette réalité. Les comprimés et les capsules 
forment 80 % des produits pharmaceutiques [Muzzio et al, 2003], Ces deux formes 
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pharmaceutiques nécessitent plusieurs manipulations avec des matériaux granulaires. Une 
problématique souvent crainte par l'industrie pharmaceutique concerne l'homogénéité des 
mélanges, qui est essentielle afin d'assurer la bonne dose de l'élément thérapeutique dans 
chaque comprimé ou capsule. La ségrégation et l'agglomération sont les principaux 
phénomènes qui peuvent nuire à cette homogénéité. Une autre source de problèmes se situe au 
niveau de l'écoulement granulaire. Un écoulement satisfaisant doit être obtenu afin de faciliter 
le transfert des matériaux granulaires d'une étape à l'autre, par exemple, pour obtenir un 
remplissage uniforme des matrices lors des étapes de compression, et ainsi former des 
comprimés de masse égale. 
Ces phénomènes granulaires et problématiques industrielles fascinent maintenant la 
communauté scientifique. L'effervescence de la recherche est palpable et à l'opposé du 
désintéressement dont elle était victime dans les années 60 et 80. Cet intérêt est présent autant 
dans le domaine de l'ingénierie que la physique. En effet, la Figure 1.1 illustre l'explosion du 
nombre de publication dans le domaine granulaire au cours des dernières années. Ces données 
proviennent d'une recherche bibliographique sur le site «Web of science» en utilisant les 
termes «Granular material» et «Powder». 
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Figure 1.1. Nombre de publication par année contenant les termes «Granular material» et 
«Powder» dans le domaine de l'ingénierie et de la physique. L'encart illustre le même type de 
recherche avec les termes «Process analytical technology» et «Quality by design». 
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1.2 Lien académique et industriel du projet de recherche 
Avant de passer à la définition du projet de recherche de cette thèse, il est important de 
situer celle-ci. On sait maintenant que la recherche dans le domaine granulaire présente 
plusieurs difficultés, mais est en pleine expansion. Cette effervescence touche également le 
milieu industriel, qui y voit une opportunité d'améliorer l'efficacité, la productivité et la 
profitabilité de ces opérations en établissant des collaborations avec le milieu académique. 
Cette synergie entre le domaine académique et industriel est présente dans cet effort de 
recherche. Il s'intègre dans la cadre d'un programme collaboratif industrie-université entre 
l'Université de Sherbrooke et la compagnie pharmaceutique Wyeth Montréal, une compagnie 
de Pfizer. Ce projet a commencé sous les auspices d'un partenariat RDC (recherche et 
développement coopératif) en 2005 financé par le CRSNG et les partenaires industriels Wyeth 
et Mathis. Le partenariat entre l'Université de Sherbrooke et l'entreprise Wyeth a évolué et la 
chaire de recherche industrielle Wyeth/UdS : PAT en génie pharmaceutique a été fondée en 
mai 2008. 
Les axes de recherche des programmes collaboratifs entre Wyeth Montréal et 
l'Université de Sherbrooke (RDC et Chaire) portent sur la compréhension des phénomènes 
granulaires touchant le génie pharmaceutique et le développement d'outils d'analyse 
technologique des procédés, PAT. Ces derniers visent en partie à répondre à la difficulté de 
bien caractériser les milieux granulaires durant leurs manipulations et ainsi fournir une 
meilleure compréhension des procédés. Par exemple, on sait que les méthodes 
d'échantillonnage existantes par sondes voleuses («thief probes») sont biaisées [Muzzio, 1997; 
2003]. 
Le programme RDC, en 2004, a donc fait partie des précurseurs de ce nouveau domaine 
de recherche, comme en témoigne la progression exponentielle du nombre de publications 
dans le domaine des PAT au cours des dernières années (voir l'encart de la Figure 1.1). La 
chaire, quant à elle, continue de s'inscrire en parfaite symbiose avec ce nouveau courant. Plus 
spécifiquement, la chaire de recherche a proposé 3 axes de travaux : la recherche 
fondamentale, le développement d'outils PAT et la mise en œuvre des solutions PAT dans un 
cadre industriel. Cette approche est illustrée à la Figure 1.2. Il est à noter que les deux 
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premières phases des travaux se font de manière concomitante, alors que l'implémentation des 
outils dans le cadre industriel est tributaire des résultats des deux phases précédentes. L'axe de 
la recherche fondamentale se concentre sur la rhéologie granulaire dans les milieux denses (le 
sujet de cette thèse), la dynamique dans les opérations unitaires et le développement d'outils 
analytiques. 
<P> 
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Figure 1.2. Schématisation des phases de recherche de la chaire industrielle. 
1.3 Définition du projet de recherche 
Ce projet de doctorat s'attarde à la recherche portant sur la rhéologie granulaire. Le but 
principal est d'évaluer l'impact des forces électrostatiques sur la rhéologie. Plusieurs 
motivations nous incitent à vouloir caractériser l'influence de ces forces. Tout d'abord, la 
littérature contient peu d'information sur ce sujet, contrairement aux forces capillaires (et/ou 
influence de l'humidité). Deuxièmement, plusieurs désaccords au sujet de l'importance des 
forces électrostatiques par rapport aux autres forces à courte ou moyenne portée sont fréquents 
dans la littérature. Pour illustrer ces deux derniers points, on peut citer le commentaire de 
Schwedes [2003]. Ce dernier répond à une critique sur l'absence d'une discussion sur les 
forces électrostatiques dans sa revue de littérature traitant des appareils mesurant les propriétés 
de cisaillement des matériaux granulaires : 
«There hardly is an influence, since the particles are in continuous contact. Only with non-
conducting plastic particles electrostatic charges could cause problems. But no relevant 
7 
experiments and results are known. In closed Systems, the effect of electric charges is thus 
mainly neglected, but it is clear that electrostatic forces are eminent in flows with a free 
surface - an issue not addressed in this review» [Schwedes, 2003]. 
Cependant, certaines recherches ont montré que les forces électrostatiques ont une 
influence sur les milieux denses. Staniforth et Rees [1982] ont prouvé que la stabilité d'un 
mélange pourrait être améliorée en appliquant des polarités différentes à deux matières 
premières avant le mélange. Bailey [1993] a discuté de la problématique des écoulements de 
poudre chargée. Enfin, DesRosiers Lachiver et al. [2006] ont fourni quelques indications sur le 
rôle des forces électrostatiques sur la tendance à l'agglomération du magnésium' stéarate 
(MgSt), un lubrifiant omniprésent dans l'industrie pharmaceutique. 
Ainsi, dans la première partie de cette thèse, nous avons attaqué la question suivante : 
«Est-ce que le fait d'imposer des charges électrostatiques sur un excipient peut avoir une 
influence sur la distribution du MgSt sur celui-ci?» En somme, cette question revient à 
déterminer si l'imposition de charges à la surface d'un excipient mène à des phénomènes de 
répulsion ou d'attraction qui peuvent influencer la lubrification d'un matériau granulaire et 
ainsi créer un comportement rhéologique quantifiable à l'aide d'une cellule de cisaillement et 
des courbes d'écoulement au seuil. Un second volet a été ajouté à cette thèse après la 
découverte de la problématique du «bloc monolithique» avec la cellule de cisaillement du 
rhéomètre FT4 (Freeman Technology, Worcestershire, Royaume-Uni). Ce comportement 
monolithique se résume brièvement ainsi : 
«Le matériau granulaire, sollicité de cisaillement dans une cellule rotationnelle, ne cède pas. Il 
n'y a pas de zone de cisaillement entre deux plans granulaires. Le matériau granulaire agit 
plutôt comme un bloc monolithique qui se déplace à l'intérieur de la cellule à la même vitesse 
de rotation que la tête de cisaillement. Il y a donc un frottement entre les parois de ce bloc et 
celles de la cellule». 
Des efforts ont été consacrés pour comprendre, résoudre et modéliser cette problématique. 
Finalement, les deux premiers volets de cette thèse nous ont amené à saisir l'importance des 
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effets de parois. Ainsi, le troisième volet a porté, sur la lubrification des parois et 
involontairement cette dernière étude nous a ramené aux forces électrostatiques. En effet, une 
influence de ces forces a été observée durant des tests de cisaillement entre des parois en 
borosilicate et des matériaux granulaires. 
1.4 Objectifs du projet de recherche 
En somme, cette thèse tente d'offrir des résultats pertinents permettant d'illustrer ou non 
l'influence des forces électrostatiques sur la rhéologie granulaire dans les milieux denses et 
ainsi valider ou infirmer le commentaire de Schwedes [2003]. La poursuite de cet objectif 
principal nous a amenés à définir plusieurs objectifs spécifiques initiaux et d'autres qui ont été 
greffés suite à l'avancement du projet. Les voici : 
1- Développer une méthodologie pour générer des charges électrostatiques par effet 
Corona sur des excipients pharmaceutiques; 
2- Évaluer l'influence des charges électrostatiques lors de la lubrification d'excipients 
pharmaceutiques en utilisant une cellule de cisaillement; 
3- Observer la formation de motifs électrostatiques sur des surfaces en polypropylène 
lors de l'étape d'électrification des excipients pharmaceutiques; 
4- Démontrer la problématique du bloc monolithique avec le rhéomètre FT4; 
5- Corriger la problématique du point 4 et valider les tests de cisaillement du rhéomètre 
FT4 avec la cellule de Jenike; 
6- Étudier et modéliser la propagation des contraintes dans une colonne granulaire dans 
le but d'expliquer le phénomène du bloc monolithique présenté au point 4; 
7- Évaluer l'influence des charges électrostatiques lors de tests de cisaillement avec des 
parois. 
Comme nous l'avons mentionné précédemment à la section 1.3, les objectifs spécifiques 
4, 5 et 6 dévient de l'objectif principal relié aux forces électrostatiques et forment le second 
volet de ce projet de recherche. Néanmoins, ces objectifs ont été formulés suite à l'avancement 
de l'objectif principal, une bonne illustration du caractère parfois imprévisible, mais fascinant 
de la recherche. 
9 
1.5 Contributions originales 
Les contributions originales de cette thèse sont les suivantes : 
1- La démonstration de l'incapacité du rhéomètre FT4 à effectuer des tests de 
cisaillement avec la cellule de cisaillement proposée par Freeman Technology 
lorsque les formulations pharmaceutiques sont lubrifiées. Cette problématique peut 
être résolue en suivant les recommandations émises dans cette thèse. 
2- L'application de deux modèles numériques (méthode des caractéristiques et analyse 
de Janssen) pour évaluer l'état des contraintes dans le cas particulier du bloc 
monolithique. 
3- L'observation de plusieurs phénomènes et motifs granulaires qui n'ont pas été 
documentés dans la littérature. Par exemple : (a) la formation de motifs bien 
déterminés qui dépendent de la polarité des charges électrostatiques acquises par des 
particules d'excipients quelconques et (b) la présence occasionnelle de deux plans de 
cisaillement lorsqu'une colonne granulaire est cisaillée entre deux extrémités. 
4- La démonstration de l'influence de forces électrostatiques lors des tests de 
cisaillement entre certains excipients pharmaceutiques et des parois en borosilicate. 
1.6 Plan de la thèse 
La thèse présentée ici se compose de 6 chapitres. Le Chapitre 1 présente la mise en 
contexte, les objectifs et le plan de cette thèse. Le Chapitre 2 présente une brève revue de 
littérature sur la rhéologie granulaire, les outils rhéologiques, la modélisation de l'état statique 
et les forces particulaires. Les résultats et les analyses de cette thèse sont présentés aux 
Chapitres 3, 4 et 5. Ainsi, au Chapitre 3, les expériences pour étudier l'influence des forces 
électrostatiques sur la rhéologie granulaire sont rapportées. Le Chapitre 4 présente la 
problématique du bloc monolithique et la modélisation de ce comportement. Le Chapitre 5 
expose l'influence de forces électrostatiques lors des tests de cisaillement entre certains 
excipients pharmaceutiques et une paroi en borosilicate. Finalement, le Chapitre 6 contient la 
conclusion de cette thèse et propose des travaux futurs. 

CHAPITRE 2 ETAT DE L'ART 
2.1 Introduction de la revue 
Les divers thèmes abordés dans cette revue de l'état de l'art ont pour objectif de fournir 
suffisamment d'information pour assurer la compréhension du corps de cette thèse, soit les 
Chapitres 3, 4 et 5. Ainsi, ce chapitre comporte plusieurs sections traitant des différents 
aspects des milieux granulaires. Les théories proposées dans la littérature concernant la 
rhéologie et la statique granulaire sont exposées. Ensuite, les divers indices et outils 
rhéologiques couramment employés dans l'industrie sont revus. Finalement, les forces 
électrostatiques, capillaires et Van der Waals sont présentées. 
2.2 Rhéologie granulaire 
Tout d'abord, il est nécessaire de définir le terme «rhéologie granulaire» comme 
l'entend cette thèse. Le terme «rhéologie» vient de la contraction de deux mots grecs «reo» 
(couler) et «logos» (étude), qui ensemble signifie l'étude de la déformation et de l'écoulement 
des matériaux sous l'effet de contraintes. Plus spécifiquement, la science de la rhéologie inclut 
tous les aspects de l'étude des déformations et des écoulements pour les solides ne répondant 
pas à la loi de Hooke et pour les liquides non newtoniens [Bird et al, 2002]. Cette définition 
du terme rhéologie n'englobe pas les matériaux granulaires, puisque ceux-ci ne sont pas des 
liquides et que la notion de solide réfère plutôt à un milieu continu et non pas discret. 
L'utilisation du simple terme «rhéologie» pour caractériser les milieux granulaires semble 
donc être un abus de langage, d'où l'ajout du terme «granulaire» pour corriger cette situation. 
Ainsi, pour cette thèse, le terme «rhéologie granulaire» signifie tout simplement l'étude de la 
déformation et de l'écoulement des matériaux «granulaires» sous l'effet de contraintes. 
2.2.1 Régimes dynamiques 
Il peut sembler étrange d'introduire la section sur les régimes dynamiques avant celle sur 
le régime statique. Ceci s'explique par le fait que cette thèse s'intéresse principalement qu'à 
un seul régime dynamique, soit le régime quasi-statique (de friction ou de faible écoulement). 
Il est donc important de situer ce régime parmi les autres, pour ensuite rapidement converger 
vers les thèmes essentiels de cette thèse. De plus, l'étude de la dynamique granulaire dans le 
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régime quasi-statique nous amène invariablement à l'étude des conditions d'écoulement qui 
sont intimement liées à la statique granulaire. 
La littérature s'accorde sur la présence de trois régimes d'écoulement. Ceux-ci sont 
illustrés à la Figure 2.1. Les matériaux granulaires présentent des écoulements extrêmement 
différents selon le régime dynamique où ils se trouvent. De plus, la mécanique pour un seul 
régime granulaire est complexe à définir puisque plusieurs comportements peuvent être 
observés selon la nature et les caractéristiques morphologiques du matériau, les concentrations 
des constituants dans le cas des mélanges, l'humidité, le taux de cisaillement, la présence ou 
l'absence de forces cohésives, etc. Les trois régimes d'écoulement peuvent être définis comme 
suit : 
1- Le régime quasi-statique, de friction ou de faible écoulement : Les contraintes 
exercées dans le milieu granulaire surpassent les contraintes nécessaires à 
l'initialisation d'un écoulement. Ce seuil d'écoulement est fréquemment représenté 
par la condition de Coulomb, exprimé sous la forme de l'équation (2.4). [Coulomb, 
1773]. Ce régime est surtout dominé par les chaînes particulaires [Howell et al, 
1999]. La résistance de ces chaînes correspond au rapport entre les forces de 
cisaillements et les forces axiales [Campbell, 2006]. 
2- Le régime intermédiaire : Ce régime se situe entre le régime quasi-statique et le 
régime d'écoulement rapide et caractérise des particules qui entrent en contact durant 
un temps fini. Pour une seule et même particule, plusieurs contacts peuvent être 
présents. Ce régime est encore très peu compris, mais il se trouve dans la plupart des 
opérations industrielles. 
3- Le régime d'écoulement granulaire rapide : Les matériaux pulvérulents présentent un 
écoulement libre qui se rapproche de celui d'un gaz. Le milieu est très dilué. Les 
collisions particulaires sont instantanées et binaires. Il est à noter qu'il faut toujours 
transmettre de l'énergie au système puisque les contacts sont inélastiques. Cet 
écoulement est toutefois très rare sur Terre. D est recréé uniquement dans des 
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rhéomètres de laboratoire à haute vitesse et dans le transport pneumatique à des 
vitesses au-delà du point d'étranglement. Plus loin de nous, on retrouve par exemple 
ce type d'écoulement dans les anneaux de Saturne... [Campbell, 2006]. 
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Figure 2.1. Les régimes d'écoulement granulaire. Traduit de Dartevelle [2003]. 
Tardos et al. [2003] délimitent ces trois régimes d'écoulement en se basant sur un taux 
de cisaillement adimensionnel, y* : 
î 
dn\2 
- > & • • 
(2.1) 
où dp est le diamètre des particules, g, le terme de gravité et, y, le taux de cisaillement défini 
par : 
rdut ou/ 
Y =
 \d7,+d7j' (2.2) 
uetx sont respectivement la vitesse et la coordonnée dans la direction i ou y. Les frontières 
des régimes d'écoulement provenant de ce nombre adimensionnel sont présentées à la 
Figure 2.2. Elles proviennent d'une compilation de plusieurs résultats expérimentaux 
provenant de la littérature [Tardos et al, 2003]. Toutefois, cette classification fait encore 
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l'objet de nombreuses discussions au sein de la communauté scientifique [Tardos et al, 2003; 
Campbell, 2006]. 
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Figure 2.2. Représentation des régimes d'écoulement dans les milieux granulaires [Tardos et 
al, 2003]. 
Il est intéressant de noter que les contraintes de cisaillements dans le régime de friction 
sont indépendantes du taux de cisaillement. Dans le régime intermédiaire, ces contraintes 
varient en fonction du taux de cisaillement selon une relation exponentielle complexe. 
Finalement, dans le régime rapide, elles varient au carré du taux de cisaillement. Toutefois, la 
notion de concentration en solide est essentielle ici. En effet, plusieurs études ont montré que 
les contraintes de cisaillement sont constantes à des concentrations solides inférieures à 0.5% 
vol., mais varient pour des concentrations de solides supérieures à 0.5% volume [Savage et 
Sayed, 1984; Hanes et Inman, 1985]. 
D'autres classifications des écoulements granulaires sont proposées dans la littérature. 
On ne peut pas passer sous silence la classification de Geldart [1973] pour évaluer la facilité 
des matériaux granulaires à se fluidiser. Cette classification est basée sur la taille 
granulométrique du matériau et la différence entre les masses volumiques de celui-ci et du 
fluide porteur. Campbell [2002; 2006] a aussi proposé une classification basée sur des 
simulations numériques de type DEM («Discrète Elément Modelling»). Il a étudié les effets 
des caractéristiques des particules (rigidité, coefficient de restitution, coefficient de friction, 
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etc.), de la concentration solide et des contraintes sur les comportements granulaires. 
Finalement, pour des particules dans un milieu liquide, Bagnold [1954] a proposé un nombre 
adimensionnel, Ba, délimitant deux régimes granulaires, celui macrovisqueux et celui 
d'inertie (ou écoulement granulaire «sec»). Ce nombre mesure le rapport entre les forces 
collisionnelles et celles liées à la viscosité du milieu ambiant : 
mv Ba = —f- ; (2.3) 2Aep. 
où m est la masse d'une particule, Ae, une longueur caractéristique (de l'ordre de grandeur de 
quelques diamètres de particules) et u, la viscosité du milieu liquide. 
2.2.2 Critères d'écoulement au seuil ou de rupture 
Dans notre cas, les expériences réalisées au cours de cette thèse se sont déroulées dans le 
régime quasi-statique. La modélisation de ce régime repose principalement sur des conditions 
d'écoulement au seuil. Lorsque ces critères sont atteints, il y a écoulement du matériau 
granulaire. Dans le cas contraire, il n'y a pas d'écoulement. Il est nécessaire de mentionner 
que les contraintes dans un matériau ne peuvent excéder ces critères d'écoulement. De plus, 
comme nous l'avons mentionné dans l'introduction, l'un des objectifs de cette thèse est 
d'évaluer l'influence des forces électrostatiques sur la rhéologie granulaire qui est représentée 
par ces critères d'écoulement au seuil. Cette section discute donc de quelques critères 
couramment employés et les concepts se rattachant à ceux-ci. 
Dans un cas idéal, l'équation de Coulomb [1773] représente ce critère d'écoulement au 
seuil, et ce, pour une consolidation donnée : 
T = tan 0 + C (2.4) 
où a et T sont respectivement les contraintes normale et de cisaillement, 0 est l'angle de 
friction interne, et C, l'indice de cohésion. Le critère de Coulomb est illustré à la Figure 2.3. 
L'équation (2.4) n'est en fait qu'une représentation de la loi de frottement entre deux solides, 
où un terme de cohésion est ajouté. L'origine physique des propriétés de friction des 
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matériaux granulaires demeure toujours obscure et Nedderman [1992] recommande plutôt de 
considérer cette équation comme étant empirique. 
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Figure 2.3. Critère de Coulomb et l'analyse de Mohr. 
Toutefois, plusieurs matériaux granulaires possèdent des critères d'écoulement au seuil 
non linéaires avec d'importantes courbures. D'autres critères sont donc proposés dans la 
littérature pour caractériser ces comportements. L'un d'eux est le critère de rupture Warren-
Spring [Ashton et al, 1965] : 
C-î=-
\CJ at 
+ 1; (2.5) 
où at est la résistance à la traction (abscisse à l'origine, at = C cot<p) et n, un paramètre dont 
la valeur se situe entre 1 et 2. Lorsque n = 1, le critère de Warren-Spring devient celui de 
Coulomb. 
Les paramètres 0 , C, n, et at pour les équations (2.4) et (2.5) sont obtenues 
expérimentalement à l'aide de cellules de cisaillement, et ce, à plusieurs consolidations. Ces 
outils de cisaillement sont présentés à la section 2.3.3. Les courbes d'écoulement au seuil à 
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plusieurs consolidations peuvent être ensuite représentées sous la forme d'une surface dans 
l'espace (a,x,p), où p est la masse volumique (état de consolidation) du matériau granulaire. 
Cet ensemble de courbes d'écoulement au seuil est nommé «surface de Roscoe». 
Les courbes d'écoulement au seuil peuvent être analysées avec l'aide d'une analyse des 
cercles de Mohr. Le cercle de Mohr est une représentation graphique de l'état des contraintes 
dans un ensemble de plans (directions) pour une position donnée. La Figure 2.3 illustre le cas 
où un matériau granulaire quelconque est dans un état d'écoulement naissant. En effet, l'état 
des contraintes défini par le cercle de Mohr touche et est tangent à la courbe d'écoulement au 
seuil au point S. 
Cette analyse permet également de déterminer les contraintes principales majeure et 
mineure, ax et a3. Celles-ci sont orthogonales et orientées sur un plan où il n'y a aucune 
contrainte de cisaillement (T = 0). L'orientation du plan de ax est donnée par i/>, qui est l'angle 
antihoraire entre la direction radiale et celle de a1. Les deux contraintes principales peuvent 
être définies sous les formes suivantes selon le critère de Coulomb : 
a1 = p*(l + sin 0) - C cot 0 (2.6) 
CT3 = p * ( l - s i n 0 ) - C c o t 0 (2.7) 
où p* est la distance entre le centre du cercle de Mohr et l'abscisse à l'origine. Ces contraintes 
principales et leurs orientations sont en fait les valeurs et vecteurs propres du tenseur des 
contraintes. La contrainte de cisaillement maximale Tm, quant à elle, peut être définie à partir 
des contraintes principales ou du rayon du cercle de Mohr, R : 
G\ — a3 
Tm = R= -^Y^- (2-8) 
Dans un espace en 3 dimensions, l'analyse de Mohr-Coulomb est toutefois indépendante 
de la contrainte principale intermédiaire, a2, qui se situe entre ax et a3. Comme alternative, il 
est possible de définir un autre type de critère d'écoulement au seuil. L'un d'eux est celui de 
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von de Mises (ou fonction conique), qui se base sur les deux premiers invariants, Ix et I2, du 
tenseur des contraintes : 
1 
h = <*oct = 3 O i + 02 + 0-3); (2-9> 
J | = Tact = y[(Pi - o2y + («r2 - a3y + (ff3 - axy\. (2.10) 
Le premier invariant représente la contrainte normale moyenne (pression isostatique), alors 
que le second invariant est proportionnel à la moyenne quadratique des trois contraintes de 
cisaillement maximales [Nedderman, 1992]. Le critère de von de Mises postule que la 
contrainte normale octaedrale aoct est proportionnelle à celle de cisaillement, roct. Ceci donne 
le critère suivant lorsque la racine carrée est retirée du terme roct : 
Y_t°i-aoctY = K2°îct; (2-11) 
1 = 1 
où K est la constante de proportionnalité. Par comparaison avec le critère de Coulomb, K est 
définie comme étant égale à [Schaeffer, 1987; Nedderman, 1992] : 
K = V2sin0. (2.12) 
Ces critères d'écoulement au seuil ne sont que des critères de rupture pour déterminer si 
un échantillon granulaire entre en écoulement. Ainsi, les taux de déformations : 
1 (du.! duA 
'«"sis^a^ (213) 
ne peuvent pas être déterminés à partir de ces critères. Il est également utile de rappeler que les 
contraintes de cisaillement sont indépendantes des taux de cisaillement dans le régime quasi-
statique. Néanmoins, il est possible de définir un potentiel plastique G, dont les dérivés de 
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celui-ci par rapport aux contraintes correspondantes sont proportionnelles aux taux de 
déformation : 
dG dG dG 
èrr = A-—;èzz = X-—;yrz = A - — ; (2.14) 
darr aazz dxrz 
où À. est une constante. On peut ensuite établir une relation entre le critère d'écoulement au 
seuil et G. Cette relation est nommée «loi d'écoulement». L'une des lois utilisées dans le 
domaine granulaire est connue sous le nom de «loi d'écoulement associée». Elle suppose que 
le potentiel plastique est équivalent au critère d'écoulement au seuil; par exemple, l'équation 
de Coulomb sans cohésion (équation (2.4)) : 
G = rrz — azz tan 0. (2.15) 
En utilisant les définitions présentées à l'équation (2.14), la définition du potentiel plastique 
permet d'obtenir la relation suivante reliant êzz et yrz : 
èzz = ~\Yrz\ tan 0. (2.16) 
En somme, la loi d'écoulement associée prédit la dilatation des matériaux granulaires lorsque 
ceux-ci sont cisaillés (un taux de déformation négatif est dilatoire). Cette loi prévoit donc le 
principe de dilatance de Reynolds. Toutefois, les expériences de cisaillement démontrent que 
le phénomène de dilatance ne se maintient pas pour des cisaillements prolongés. De plus, le 
degré de dilatation durant la phase initiale du cisaillement n'est pas aussi important que celui 
prédit par l'équation (2.16). On préfère alors utiliser une loi d'écoulement non associée où un 
angle de dilatance v plus faible remplace l'angle 0 de l'équation (2.16). 
De plus, pour un écoulement granulaire en régime permanent, la pertinence de la loi 
d'écoulement associée est débattue. Brièvement, le sujet de désaccord concerne le point 
terminal de la courbe d'écoulement au seuil qui représente un écoulement en régime 
permanent. À ce point terminal, le matériau granulaire est considéré comme étant 
incompressible, ce qui mène à la conclusion que v = 0 pour ce point. Toutefois, les autres 
20 Chapitre 2. État de l'art 
points de la courbe d'écoulement au seuil représentent un écoulement naissant où v > 0. Il 
doit donc y avoir un passage soudain de la valeur v représentant un écoulement naissant à 
celle nulle au point terminal. Cette discontinuité au point terminal est la source du litige. 
En régime permanent, Jenike propose plutôt d'utiliser le principe de coaxialité, stipulant 
que les axes principaux du tenseur des contraintes et celui des taux de déformation sont co-
ïncidents [Nedderman, 1992]. Ceci revient à dire qu'il ne peut pas y avoir de déformations de 
cisaillement sur des plans où il n'y a pas de contraintes de cisaillement. Ce principe est 
analogue au principe de St-Venant pour la théorie sur l'élasticité. Nous verrons à la section 
2.3.5 que ce concept de coaxialité amène un autre débat sur l'interprétation des courbes 
d'écoulement au seuil. 
2.2.3 États de Rankine 
L'analyse Mohr-Coulomb et des contraintes principales nous amènent à définir le 
concept des états de Rankine, qui est nécessaire à l'élaboration des hypothèses pour les 
modélisations numériques au Chapitre 4. Considérons un plan horizontal AA' à une certaine 
profondeur dans un matériau granulaire possédant une étendue infinie comme illustré dans 
l'encart de la Figure 2.4. Par symétrie, il n'y a aucune contrainte de cisaillement qui agit sur 
les plans verticaux AA et A'A'. En effet, les murs sont très loin. Les effets des parois sont 
donc négligés. Ainsi, la contrainte Y, à une profondeur donnée (z), est définie comme étant 
une contrainte hydrostatique : 
Y = pgz. (2.17) 
La contrainte X, quant à elle, demeure indéfinie. Elle peut toutefois prendre plusieurs valeurs 
dans l'intervalle [^a-^p] o u l'échantillon n'entrera pas en écoulement. Le matériau granulaire 
cédera seulement si la valeur de la contrainte X égale Xa ou Xp comme l'illustre la Figure 2.4. 
En effet, le cercle de Mohr résultant entrera en contact avec la courbe d'écoulement au seuil. 
Dans le premier cas, la rupture sera de nature active et dans l'autre, de nature passive. 
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Ces limites d'écoulement peuvent être exprimées sous la forme d'un ratio des 
contraintes principales à l'aide des équations (2.6) et (2.7). Ainsi, pour des matériaux sans 
cohésion, ces ratios donnent les coefficients de Rankine de la pression de la terre : 
K„=-ï = 
Xa 1 — sin 0 
Y 1 + sin 0 ; Kv — ~ÏT — 
Xp 1 + sin 0 
Y l - s i n 0 ' (2.18) 
où Ka et Kp sont respectivement le cas actif et passif. Il faut aussi comprendre que la 
contrainte Xa représente la contrainte minimale à laquelle une paroi verticale sans frottement 
maintient un échantillon granulaire dans un état statique. Ainsi, l'hypothèse d'un état actif 
(ayy > axx) pour des matériaux granulaires dans un cas statique (silos, trémies, bunkers, etc.) 
est souvent proposée. 
Courbe 
d'écoulement au 
seuil 
Figure 2.4. Représentation des états de Rankine, les ruptures actives et passives. 
Il est également nécessaire de réaliser qu'un passage d'un état actif à un état passif est 
possible et potentiellement catastrophique. Par exemple, plusieurs silos métalliques ont déjà 
été détruits en raison de la dilation de leur paroi durant le jour et leur contraction durant la 
nuit. D'importantes contraintes radiales étaient ainsi générées et pouvaient mener à la rupture 
brutale du silo [Dogangun et al, 2009]. En somme, les matériaux granulaires à l'intérieur des 
silos passaient d'un état actif à un état passif. 
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2.3 Outils rhéologiques 
À plusieurs occasions, nous avons fait mention de paramètres rhéologiques, tels que 
l'angle de friction interne, l'angle de friction avec les parois, la cohésion, etc. Ceux-ci sont 
obtenus expérimentalement à l'aide d'appareils de cisaillement. Il est donc nécessaire de 
s'attarder à ces instruments, ce qui est fait à la section 2.3.3. Toutefois, il est également 
important de présenter quelques catégories d'outils rhéologiques fréquemment utilisés pour 
évaluer l'aisance à l'écoulement d'un matériau granulaire. En effet, il existe un nombre 
considérable d'appareils mesurant les propriétés des poudres [Schwedes, 2003; Howard, 
2006]. À titre d'exemple, le Tableau 2.1 présente plusieurs méthodes pour mesurer 
l'écoulement de matériaux granulaire selon le type d'écoulement. Le développement d'une 
telle variété de méthodes n'est pas surprenant sachant que les matériaux granulaires offrent 
des comportements possédant de multiples facettes [Amidon et al, 1999]. Malheureusement, 
la plupart des méthodes ne sont valables que pour un régime ou un matériau caractéristique. 
Tableau 2.1. Mesure de la «fluidité» selon le type d'écoulement [Hayakawa, 1973; Masuda et 
al, 2006]. 
Type Procédés 
d'écoulement 
Gravitationnel Ecoulement à travers une trémie, 
chute, mélangeur à trémie 
basculant. 
Mesure de la «fluidité» 
Taux d'écoulement, angle de friction 
avec les parois, friction, angle de repos, 
diamètre critique d'un orifice afin 
d'assurer un écoulement. 
Mécanique Agitateur, convoyeur à chaîne, Angle interne de friction, angle de 
convoyeur à vis, plateau friction avec les parois, résistance à 
distributeur, mélangeur à ruban, l'agitation, 
alimentateur doseur rotatif, 
extrudeuse. 
Compression 
Vibration 
Fluidisé 
Presse. 
Distributeur vibrant, convoyeur 
vibrant, tamis vibrant, décharge. 
Lit fluidisé, convoyeur 
pneumatique. 
Compressibilité, angle de friction avec 
les parois, angle interne de friction. 
Angle de repos, taux d'écoulement, 
compressibilité, masse volumique. 
Angle de repos, vitesse de fluidisation 
minimum, résistance à l'aération, 
viscosité apparente. 
Dans le domaine pharmaceutique, on se contente habituellement de quelques outils pour 
caractériser le comportement d'un matériau granulaire. En effet, une enquête menée par 
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Amidon et al. [1999] entre 1955 et 1998 identifie quatre méthodologies les plus fréquemment 
utilisées et citées dans la littérature scientifique. Celles-ci sont : l'angle de repos (40%), 
l'indice de Carr ou le ratio d'Hausner (30%), le diamètre critique d'un orifice (40%) et les 
appareils de cisaillement (35%). Les valeurs en pourcentage représentent les fréquences 
signalées dans la littérature. 
Plusieurs études comparatives ont été menées entre les divers outils rhéologiques sur des 
matériaux pharmaceutiques. Le Tableau 2.2 présente une compilation non exhaustive de ces 
travaux. Les outils rhéologiques présentés dans ce tableau sont décrits dans les sous-sections 
suivantes. Généralement, ces études ont pour but de discriminer certains indices ou valider une 
nouvelle méthode. Mais, la plupart du temps, ces comparaisons ne génèrent pas une 
compréhension globale des relations entre ces indices et ces instruments. 
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Tableau 2.2. Études comparatives entre divers outils rhéologiques. 
Source 
[Guerinetal, 
1999] 
[Lee et al, 2000] 
[Taylorera/., 
2000] 
[Ramachandruni et 
Hoag, 2001] 
[Thalberg et al, 
2004] 
[Lindberg et al, 
2004] 
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Remarques et conclusions globales de 
l'étude 
Un porosimètre* au mercure peut fournir 
des informations sur les propriétés 
d'écoulement (250 mg). 
L'Aeroflow produit des résultats 
similaires à l'indice de Carr et le 
Flowdex. 
Un indice composite provenant de 
l'angle de repos, du Flowdex et de 
l'indice de Carr est proposé. 
Des différences entre les cellules de 
cisaillement et les autres outils ont été 
obtenues (taux d'écoulement*). 
Une cellule uniaxiale est préférable pour 
des poudres cohésives, tandis que 
l'Aeroflow est conseillé pour les poudres 
non cohésives. 
La comparaison entre les différents outils 
donne généralement les mêmes résultats. 
2.3.1 Angles de repos, indices de Carr et ratio d'Hausner 
L'angle de repos, l'indice de Carr ou le ratio d'Hausner constituent une première 
catégorie d'outils pour caractériser les propriétés d'écoulement d'un matériau granulaire, et ce, 
en raison de leur simplicité. Il faut comprendre toutefois que ces indices proviennent de la 
résultante d'un écoulement et non pas de l'écoulement lui-même, contrairement aux autres 
outils présentés aux sections 2.3.2 et 2.3.3. 
La valeur de l'angle de repos dépend de plusieurs propriétés du matériau, plus 
particulièrement : la distribution de taille, la rugosité de la surface, la porosité et la cohésion 
[Wouters et Geldart, 1996]. Plusieurs études ont mesuré l'influence de la distribution 
granulométrique pour une même poudre [Wouters et Geldart, 1996; Wong, 2000; Santomaso 
et al, 2003]. 
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Deux types d'angle de repos peuvent être mesurés, l'un statique et l'autre dynamique. 
L'angle aigu formé par l'arête d'un talus de poudre et la surface horizontale représente l'angle 
de repos statique. L'angle de repos dynamique, quant à lui, peut être illustré par l'angle des 
avalanches se produisant dans un cylindre rotatif. Une classification de l'écoulement granulaire 
à partir de l'angle de repos est proposée selon le Tableau 2.3. 
Tableau 2.3. Caractérisation de l'écoulement selon l'angle de repos [Carr, 1965; Amidon et 
al, 1999]. 
Angle de
 25_3QO 3 0 _ 3 g o 3 g_ 4 5 0 4 5 _ 5 5 0 > 5 5 0 
repos 
^ . ^ Très bon Écoulement Écoulement ^ , , r Très Ecoulement . ... . . . Cohesif . , .r écoulement libre adéquat cohesif 
Malheureusement, l'angle de repos possède plusieurs lacunes en tant qu'indice 
d'écoulement. Jenike [1964] rappelle que celui-ci ne peut être une mesure absolue de la facilité 
à l'écoulement, car, lors de l'écoulement, on observe une ségrégation par taille et une 
compaction dépendant de la hauteur de l'écoulement. Les poudres ont également tendance à 
former plusieurs angles de repos [Iacocca et German, 1999]. Il existe également une grande 
quantité de méthodes et d'instruments pour mesurer cet angle. Par conséquent, la comparaison 
des résultats entre différentes études est plutôt ardue puisque cet indice est sensible à la 
préparation des échantillons et au taux d'humidité [Wouters et Geldart, 1996]. 
Les indices provenant de la mesure des masses volumiques sont également très utilisés 
dans l'industrie, et ce, encore une fois, pour leur simplicité. Deux indices sont retenus pour 
classifier l'écoulement (voir Tableau 2.4). Le premier est l'indice de compressibilité de Carr 
[1965]: 
Indice de Carr = ^ ^ — ^ ! £ l
 x ioo%; (2.19) 
o u
 Pvrac e t Ptassé s o n t respectivement les masses volumiques en vrac et tassées. Le second est 
le ratio d'Hausner [1967] : 
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Ratio d'Hausner = . (2.20) 
Pvrac 
Ces deux indices sont basés sur la relation entre la masse volumique à l'état tassé et en vrac. 
Un écart important entre ces deux valeurs indique un comportement cohesif. Ceci s'explique 
par le fait qu'un matériau possédant un écoulement libre aura déjà atteint une configuration 
dense lors de son écoulement initial, en raison de l'absence de forces particulaires importantes 
[Abdullah et Geldart, 1999]. Cette structure n'évoluera donc pas de manière significative 
lorsque l'échantillon sera soumis à des vibrations. Ceci n'est pas le cas pour les matériaux 
cohesif s, où l'échantillon granulaire atteindra une consolidation beaucoup plus importante 
lorsque les vibrations briseront les liens cohésifs entre les particules. 
Tableau 2.4. Caractérisation de l'écoulement selon l'indice de Carr et le ratio d'Hausner [Carr, 
1965; Amidons al, 1999]. 
Écoulement 
Indice de Carr 
Ratio d'Hausner 
Excellent 
5-15 
1.00-1.11 
Bien 
12-16 
1.11-1.19 
Moyen 
18-21 
1.19-1.35 
Faible 
23-35 
1.34-1.45 
Très faible 
33-38 
1.45-1.59 
Mauvais 
>40 
> 1.59 
Il faut également réaliser que plusieurs sources d'erreurs peuvent subvenir lors de la 
mesure de ces indices. Une variabilité est présente lors de la mesure de la masse volumique en 
vrac. En effet, quelques vibrations indésirables peuvent augmenter la valeur de cette mesure. 
De plus, la masse volumique tapée dépend du type d'appareil (intensité de la vibration) et du 
nombre de cycles [Abdullah et Geldart, 1999]. Ces deux facteurs nuisent à la comparaison des 
résultats entre diverses études. 
L'indice de Carr semble également éprouver de la difficulté à bien caractériser 
l'écoulement en fonction de la morphologie des particules, telle la sphéricité [Lavoie et al, 
2002]. Un phénomène similaire est également présent avec le ratio d'Hausner [Li et al, 2004]. 
De plus, certaines études indiquent que le ratio d'Hausner est indépendant de l'humidité 
contenue dans les poudres [Geldart et al, 1984; Santomaso et al, 2003]. Comme l'humidité 
est considérée comme un facteur déterminant sur les propriétés rhéologiques, le ratio 
d'Hausner donne alors une information incomplète. 
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2.3.2 Rhéomètres et autres appareils mesurant l'écoulement granulaire 
Contrairement aux outils présentés à la sous-section précédente, plusieurs appareils 
rhéologiques mesurent les paramètres d'un écoulement granulaire spécifique, par exemple : 
une avalanche, l'écoulement dans une trémie ou l'agitation d'une pâle dans une colonne 
granulaire. Ces appareils sont conçus pour reproduire des conditions d'écoulements 
«normées» permettant une évaluation plus précise et approfondie de l'écoulement granulaire à 
l'étude. Cette sous-section présente brièvement certains de ces appareils avant de passer à la 
description des appareils de cisaillement à la prochaine sous-section. 
Par exemple, l'Aeroflow qui a été développé par Kaye [1995; 1996] est utilisé pour 
évaluer les écoulements granulaires en étudiant le comportement des avalanches. L'appareil 
est composé d'un tambour rotatif transparent et d'une source lumineuse couplée à une cellule 
photo-électrique située derrière le tambour. Des avalanches sont créées par la rotation du 
tambour et la cellule photo-électrique enregistre les variations d'intensité lumineuses causées 
par ces avalanches. Ces variations sont ensuite reliées à des paramètres tels que la distribution 
du temps entre deux avalanches consécutives, la taille de l'avalanche ou à des indices 
d'écoulement [Lavoie et al, 2002]. Cet outil est intéressant parce qu'il permet un écoulement 
non contraint et peut détecter les changements subtils du comportement des poudres selon 
Iacocca et German [1999]. Schwedes [2003] considère également que cet appareil peut 
convenir au contrôle de la qualité et à des mesures comparatives entre différents matériaux. 
Hancock et al. [2004] ont étudié la reproductibilité de cet outil sur plusieurs sites de 
fabrication, avec différents opérateurs et équipements. Ils ont obtenu des résultats similaires 
entre ces divers facteurs. 
Une seconde catégorie d'outils rhéologiques s'intéresse aux écoulements dans des 
trémies [Amidon et al, 1999]. L'un de ces appareils commerciaux est le Flowdex (Hanson, 
Chatsworth, É-U) qui détermine le diamètre critique de l'orifice pour obtenir un écoulement 
gravitationnel. En effet, plus le diamètre critique de l'orifice permettant un écoulement est 
petit, plus le matériau granulaire a un comportement non cohesif. Le Sotax FT300 (Sotax, 
Allschwil, Suisse) est également un autre outil rhéologique qui caractérise l'écoulement dans 
une trémie. Dans son cas, le débit massique d'un écoulement granulaire est mesuré selon les 
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diverses conditions imposées à la trémie, telle que l'application de vibrations et le degré 
d'ouverture de la trémie. 
La troisième catégorie s'intéresse à l'écoulement granulaire créé par le passage d'un 
agitateur dans une colonne granulaire. En effet, plusieurs études ont cherché à comprendre cet 
écoulement. Par exemple, Bagster et Bridgwater [1967] ont mesuré les forces nécessaires pour 
déplacer un agitateur à pâles droites dans un lit de granules non cohésives. Es sont arrivés à la 
conclusion que la vitesse d'agitation n'avait pas d'influence sur ces forces. Stewart et al 
[2001a; 2001b] ont cartographie le déplacement d'une particule traceur dans ce type 
d'écoulement avec une technique PEPT («Positron Emission Particle Tracking»). De plus, 
plusieurs types de rhéomètre ont été développés afin de mesurer la quantité d'énergie 
nécessaire pour initier et maintenir le mouvement d'un agitateur dans un lit granulaire. Des 
indices ont été proposés pour classifier le comportement du matériau granulaire (stabilité, 
attrition, énergie nécessaire pour briser un lit compacté, etc.). Plusieurs rhéomètres de ce type 
sont offerts sur le marché, tels que le TA.XT (Texture Technologies, Scarsdale, É.-U.) et le 
rhéomètre FT4. 
2.3.3 Appareils de cisaillement 
Les appareils de cisaillement sont très intéressants d'un point de vue scientifique. Us 
permettent d'évaluer les paramètres (0, C, at, et autres) nécessaires à la modélisation des 
comportements granulaires dans les régimes quasi-statiques et statiques. Les paramètres 
obtenus à partir de ces outils sont également utilisés pour le design d'équipements, le contrôle 
de qualité ou la classification de l'écoulement. 
Les appareils de cisaillement mesurent les contraintes requises pour générer un 
cisaillement au sein d'un échantillon granulaire soumis à des conditions normalisées (états de 
consolidation et de contraintes). Les courbes d'écoulement au seuil dans le régime quasi-
statique sont mesurées avec la plupart de ces outils. L'utilisation de plusieurs courbes 
d'écoulement au seuil à différentes consolidations permet d'établir une fonction d'écoulement. 
Ce concept est présenté à la section 2.3.5. Ces données, en lien avec l'approche pionnière de 
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Jenike [1964], représentent une base importante pour la conception des unités d'entreposage 
des matériaux granulaires, tels que les silos, trémies et bunkers. 
Les appareils de cisaillement peuvent être catégorisés selon la Figure 2.5. Dans cette 
revue, nous nous intéresserons seulement aux cellules de Jenike, annulaire et torsionnelle. 
Notre motivation pour ce choix est liée au fait que les expériences dans cette thèse sont 
réalisées avec ces outils. Le lecteur est donc invité à consulter la revue de Schwedes [2003] 
pour de plus amples détails sur les autres appareils de cisaillement. 
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Figure 2.5. Cellules de cisaillement [Schwedes, 2003]. 
L'appareil Jenike (Jenike et Johanson Inc, Tyngsboro, É.-U.) est l'une des cellules de 
cisaillement les plus connues au sein de l'industrie chimique. Elle repose sur le principe d'un 
cisaillement en translation qui est schématisé à la Figure 2.6. La cellule possède une base, un 
disque reposant sur la base et un couvercle. La base et le disque sont initialement remplis avec 
l'échantillon granulaire. Celui-ci est ensuite conditionné au niveau de consolidation souhaitée. 
Une force normale N est appliquée et maintenue sur le couvercle. Par la suite, une force de 
cisaillements est dirigée sur le disque pour provoquer le cisaillement de l'échantillon entre la 
base et le disque de la cellule. Il est à noter que la forme et l'épaisseur du plan de cisaillement 
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restent inconnues. Cette forme se rapproche probablement plus de celle d'une lentille que d'un 
plan [Schwedes, 2003 ; Janssen et al, 2005]. 
La cellule Jenike possède plusieurs limitations. La première est la difficulté d'obtenir un 
échantillon consolidé à l'état critique (précisaillement) avant l'étape de cisaillement. En effet, 
la déformation de cisaillement totale est limitée à environ 6 mm. Cette distance peut être 
insuffisante pour obtenir ce conditionnement. La section 2.3.5 explique la nécessité de ce 
conditionnement initial. La seconde problématique concerne l'influence de l'opérateur. En 
effet, Carson et Wilms [2006] soulignent qu'avant la publication de normes internationales 
[WPMPS, 1989; ASTM, 2000], les résultats obtenus entre plusieurs laboratoires présentaient 
une importante variabilité, et ce, en raison de l'absence de procédures expérimentales 
normalisées. Toutefois, ils estiment que même si des normes internationales sont maintenant 
publiées et disponibles, l'incertitude subsiste encore en ce qui concerne les qualifications des 
laboratoires et de leurs techniciens. Finalement, la détermination des courbes d'écoulement au 
seuil demande beaucoup d'efforts, de temps et de matériels. Cet argument est toutefois rejeté 
par Schwedes [2003] qui indique que ces besoins sont minimes par rapport à ceux nécessaires 
à la conception d'un silo. 
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Figure 2.6. Cisaillement d'un échantillon granulaire dans une cellule de Jenike. 
Contrairement à la cellule Jenike, les appareils de cisaillement rotationnel peuvent être 
automatisés, réduisant ainsi l'influence des opérateurs sur les mesures. De plus, ils ne sont pas 
limités par un cisaillement maximum. En effet, des déformations illimitées peuvent être 
générées en raison de leur géométrie cylindrique. Ainsi, une consolidation critique peut 
toujours être atteinte durant la phase de précisaillement en imposant une déformation 
suffisante. Cependant, des déformations trop grandes peuvent induire la formation d'un plan de 
cisaillement unique dont les propriétés diffèrent de celles de la zone de cisaillement initiale, en 
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raison de l'attrition ou l'orientation préférentielle des particules [WPMPS, 1989; Schulze et al, 
2001]. 
Deux géométries sont fréquemment proposées (Figure 2.7), la première étant annulaire 
et la seconde, torsionnelle. Avec la cellule annulaire, l'échantillon granulaire est inséré dans 
un disque possédant une cavité-annulaire et est ensuite recouvert par un anneau fixé sur un 
deuxième disque. Le disque inférieur est ensuite mis en rotation alors que le disque supérieur 
est retenu immobile par un torsiometre, qui mesure le couple C nécessaire pour cisailler 
l'échantillon. La cellule torsionelle, quant à elle, est composée d'une surface circulaire qui 
cisaille le matériau granulaire contenu dans un récipient cylindrique. Il est à noter que les 
surfaces horizontales des cellules de cisaillement sont rugueuses ou sont équipées de barres 
pour forcer la création d'un plan de cisaillement à une interface poudre-poudre et non paroi-
poudre. Dans la littérature, on peut retrouver les cellules annulaires sous les noms suivants : 
cellule de Walker [Carr et Walker, 1970] ou cellule de Schulze [1998]. Tandis que la cellule 
torsionnelle peut se nommer cellule de Peschl [1988; 1999]. Le rhéomètre FT4 possède une 
cellule de cisaillement de type torsionnelle. 
Figure 2.7. Cellules de cisaillement à (a) géométrie annulaire et (b) torsionelle. 
Il est à noter que les forces de cisaillement S dans le cas de la cellule de Jenike ou les 
couples C pour les cellules rotationnelles sont habituellement représentées sous la forme de 
.contraintes de cisaillement à l'aide de ces équations : 
T = 4 ; (2-21) 
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où Rx et R2 sont les rayons interne et externe de la cavité annulaire d'une cellule rotationnelle 
eti4, la surface de la section transversale de la cellule de Jenike. Dans le cas d'une cellule 
torsionnelle, Rx = 0. 
2.3.4 Rhéomètre FT4 
Le rhéomètre FT4 est utilisé dans le cadre des expérimentations présentées aux 
Chapitres 3, 4 et 5. L'appareil a été conçu et développé par la société Freeman Technology 
basée au Royaume-Uni. En bref, ce rhéomètre peut effectuer diverses mesures pour évaluer la 
fluidité des matériaux granulaires et les courbes d'écoulement au seuil. L'instrument permet 
de déplacer axialement et/ou de mettre en rotation un accessoire, tel qu'un agitateur, un piston 
ou une tête de cellule de cisaillement (voir Figure 2.8), tout en mesurant certains paramètres 
dont la position axiale, la force axiale et le couple. 
Plusieurs modes d'opération sont possibles. Dans le cas de l'agitateur, le couple 
nécessaire pour traverser une colonne granulaire de haut en bas ou l'inverse peut être 
mesuré. L'appareil peut également mesurer ce couple à une hauteur fixe. Pour ce qui est de la 
tête de la cellule de cisaillement, l'appareil peut évaluer le couple nécessaire au cisaillement 
d'un échantillon à une contrainte de consolidation donnée ou à une hauteur spécifiée 
indépendamment de la force normale résultante. Une unité d'aération peut également être 
ajoutée au système pour évaluer la perméabilité d'un lit granulaire ou sa résistance à 
l'écoulement. 
Dans le cadre de cette thèse, le rhéomètre FT4 est principalement utilisé pour des tests 
de cisaillement. Le principe de la cellule du FT4 est équivalent à celui d'une cellule 
rotationnelle. La tête de la cellule (48 mm de diamètre), illustrée à la Figure 2.8, est composée 
de 18 segments verticaux (lames) afin de s'assurer que le processus de cisaillement se produise 
dans la colonne granulaire. Celle-ci est contenue dans un récipient cylindrique de borosilicate 
(50 mm de diamètre). Il faut toutefois noter que l'agitateur et le piston sont également utilisés 
pour conduire ces tests. En effet, l'agitateur conditionne initialement l'échantillon granulaire 
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pour obtenir un état de contrainte reproductible. Le piston est ensuite utilisé pour consolider la 
colonne granulaire à une certaine masse volumique. La tête de la cellule de cisaillement 
cisaille finalement le matériau. Une bonne correspondance est observée entre les courbes 
d'écoulement au seuil de la poudre de calcaire CRM 116 avec la cellule FT4 et celle de Jenike 
[Cooke et Freeman, 2005]. Nous verrons au Chapitre 4 que ceci n'est pas toujours le cas. 
Figure 2.8. La tête de la cellule de cisaillement du rhéomètre FT4. 
On retrouve quelques articles dans la littérature qui démontrent les possibilités du 
rhéomètre FT4. Par exemple, Freeman et al. [2007; 2009] ont démontré la capacité du 
rhéomètre FT4 à effectuer des mesures de cisaillement à de très faibles contraintes normales 
(=250 Pa) permettant ainsi d'avoir une approximation plus précise du facteurs de cohésion C. 
En effet, la cellule de Jenike ne permet pas d'effectuer des tests de cisaillement à d'aussi 
faibles contraintes normales puisqu'il est possible que le couvercle de la cellule se soulève et 
perde ainsi contact avec l'échantillon par un phénomène de levier [Schwedes, 2003]. Quelques 
études ont également utilisé ce rhéomètre pour caractériser des matériaux granulaires pour 
ensuite tenter de lier ces données à leur comportements [Shur et al, 2008; Krantz et al, 2009; 
Pitchayajittipong et al, 2010; Zhou et al, 2010]. 
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2.3.5 Modes opératoires et traitements des résultats pour les tests de cisaillement 
Aux sections 2.3.3 et 2.3.4, nous avons présenté trois cellules de cisaillement et le 
rhéomètre FT4. Toutefois, nous n'avons pas présenté le mode opératoire de ces cellules, ni le 
traitement des résultats des tests de cisaillement. Cette section corrige cette omission. 
Il y a plusieurs années, les modes opératoires pour conduire des tests de cisaillement 
n'étaient disponibles que des fabricants industriels, tel que Jenike & Johanson Inc., ou bien 
des instituts de recherche qui construisait leur propre appareil [Carson et Wilms, 2006]. Pour 
corriger cette situation, le «Working Party on Mechanics of Particulate Solids, (WPMPS) de la 
Fédération Européenne du Génie chimique a proposé une technique normalisée pour les tests 
de cisaillement avec la cellule Jenike [WPMPS, 1989]. Plus récemment, des normes 
internationales ASTM ont été émises afin d'encadrer ces tests pour la cellule de Jenike 
[ASTM, 2000], la cellule annulaire de Schulze [ASTM, 2002] et la cellule de Peschl [ASTM, 
2001]. 
Chaque cellule de cisaillement possède ses propres particularités lors de la réalisation de 
tests de cisaillement, mais on peut toutefois dégager un fil conducteur entre ces différents 
modes opératoires. Celui-ci est illustré à la Figure 2.9. L'échantillon granulaire est d'abord 
inséré dans la cellule de cisaillement en prenant soin «d'uniformiser» l'état des contraintes au 
sein du matériau afin d'assurer une reproductibilité des tests. Dans le cas de la cellule 
torsionelle du rhéomètre FT4, on utilise un agitateur pour cette opération. L'échantillon est 
ensuite consolidé à une contrainte normale de consolidation, ap, définissant ainsi l'état de 
consolidation (masse volumique) de l'échantillon durant tout le test de cisaillement. Par la 
suite, la phase de précisaillement débute. Cette phase consiste à obtenir un écoulement à la 
consolidation critique en cisaillant l'échantillon granulaire à une vitesse déterminée. Cet 
écoulement est obtenu lorsque T atteint une valeur constante, Tp , après une certaine 
déformation de cisaillement, y. 
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Figure 2.9. Mode opératoire pour obtenir les courbes d'écoulement au seuil avec des cellules 
de cisaillement. 
Durant cette étape de précisaillement, l'échantillon granulaire peut être initialement (a) 
sous-consolidé, (b) consolidé à l'état critique ou (c) sur-consolidé (voir Figure 2.10). Dans le 
cas sous-consolidé, l'échantillon granulaire cisaillé, après avoir atteint la limite à la résistance 
élastique, se consolide par un facteur AV jusqu'à l'avènement de la consolidation critique. 
Cette consolidation entraîne une augmentation de T qui devient ensuite stable lorsque la 
consolidation cesse. L'état de consolidation critique, quant à lui, ne génère pas de variation de 
volume et les contraintes de cisaillement atteignent rapidement le régime critique. Dans le cas 
surconsolidé, un phénomène différent est présent et correspond au principe de dilatance de 
Reynolds. Lorsque l'échantillon granulaire atteint la limite à la résistance élastique, celui-ci se 
dilate par un facteur AV. Pendant cette dilatation, les contraintes de cisaillement atteignent un 
maximum et diminuent ensuite en raison de l'affaiblissement de l'échantillon causé par cette 
dilation. Éventuellement, T atteint une valeur constante. Il est à noter que la valeur maximale 
de T est atteinte après le début de la dilation, cette valeur de T correspond donc à un état de 
consolidation légèrement inférieur à celui initial. 
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Figure 2.10. Les états de consolidations en lien avec les phénomènes de dilatation et de 
compression, (a) Sous-consolidé, (b) consolidé à l'état critique et (c) sur-consolidé. 
Nous avons mentionné une problématique rencontrée avec la cellule de Jenike en raison 
de la déformation limitée de la cellule. Les causes de celle-ci sont liées à ces états de 
consolidation. En effet, cette cellule demande un conditionnement de l'échantillon granulaire 
qui s'approche le plus possible de l'état de consolidation critique puisque la déformation totale 
est limitée. Il faut donc rapidement atteindre cet état. Pour certains matériaux granulaires, il est 
très difficile de conditionner l'échantillon pour obtenir cet état de consolidation critique. Cette 
difficulté n'est pas présente avec les cellules rotationnelles puisqu'elles peuvent générer des 
déformations illimitées. Toutefois, il faut se rappeler qu'un cisaillement trop important peut 
également devenir problématique. 
Suite à l'obtention d'un écoulement permanent à la consolidation critique, une étape de 
cisaillement est réalisée à une contrainte normale asX inférieure à ap jusqu'à ce qu'une 
contrainte de cisaillement maximale (T5 1) soit observée. Cette valeur TS1 correspond à un 
écoulement naissant pour une consolidation à « ap. Après avoir atteint ce maximum, T 
diminue en raison du phénomène de dilation présenté à la Figure 2.10 (c). En effet, sous asX, 
l'échantillon granulaire se trouve en état de surconsolidation. La combinaison de asX et TS1 
donne le premier point de la courbe d'écoulement au seuil à ap. 
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Après avoir mesuré le premier point de la courbe d'écoulement au seuil, l'échantillon est 
reconsolidé à ap et cisaillé jusqu'au moment où T redonne approximativement Tp. Une autre 
étape de cisaillement est ensuite réalisée en abaissant la contrainte normale de ap à as2 
(as2 < asX), pour obtenir le second point de la courbe d'écoulement au seuil (0"S2,TS2). Une 
autre étape de précisaillement est à nouveau effectuée pour reconsolider l'échantillon à ap. 
Cette séquence est répétée plusieurs fois afin d'obtenir d'autres points sur la courbe 
d'écoulement au seuil. La valeur de ces points (asi,TSi) est normalisée en fonction de leurs 
pairs selon une technique «pro-rated» décrite par Jenike [1964]. Finalement, les points (ap, rp) 
pendant les étapes de précisaillement sont moyennes et ajoutés à la courbe d'écoulement au 
seuil. 
L'utilisation de plusieurs courbes d'écoulement au seuil mesurées à différents ap permet 
d'établir une fonction d'écoulement. Pour bâtir cette fonction, la contrainte principale majeure, 
aXp, au point terminal {ap,xp) de la courbe d'écoulement au seuil est calculée. Le cercle de 
Mohr définissant aXp est contraint de passer par le point terminal et être tangent à la courbe 
d'écoulement au seuil. La résistance à un écoulement non-confiné, ac, est également mesurée. 
Cette résistance est en fait la valeur ax du cercle de Mohr tangent à la courbe d'écoulement au 
seuil et dont la valeur <73 = 0 (voir Figure 2.9). La combinaison des points (aXp, ac) pour 
chaque courbe d'écoulement au seuil à différent ap donne la fonction d'écoulement. Les 
paramètres de cette fonction d'écoulement peuvent ensuite être utilisés pour déterminer 
l'angle de chute et les dimensions d'une trémie ou d'un silo selon l'approche de Jenike [1964]. 
Il est également possible de classifier l'écoulement granulaire en calculant le ratio ffc défini 
au Tableau 2.5. 
Tableau 2.5. Le type d'écoulement selon l'indice ffc de la fonction d'écoulement. 
7 T 3 
^ .
 x Ecoulement Ecoulement _, , , .c _ . , , .c Ecoulement Ecoulement ...
 r ., Cohesif Très cohesif ,.rr. ., libre facile difficile 
ffc = — >10 4-10 2-4 1-2 <1 
38 Chapitre 2. État de l'art 
La méthode pour calculer la valeur de aXp est quelquefois contesté [Nedderman, 1992, 
Thornton et Zhang, 2003; Hilden et al, 2008]. En effet, la construction du cercle de Mohr 
pour déterminer aXp repose sur les conditions suivantes : il doit passer par le point (ap, rp) et 
être tangent à la courbe d'écoulement au seuil. Ce positionnement du cercle de Mohr est 
proposé en raison de l'incapacité à mesurer les contraintes latérales, arr, avec les cellules de 
cisaillement. Toutefois, l'application du principe de co-axialité amène une réponse au 
positionnement du cercle de Mohr. En effet, le tenseur des taux de déformations à la 
consolidation critique peut s'écrire selon la forme suivante : 
è= , A ; (2.23) 
sachant que êrr = 0 et que èzz = 0. Le tenseur des contraintes, quant à lui, est défini selon : 
En imposant le principe de coaxialité entre le tenseur des contraintes et des taux de 
déformation, on arrive à la conclusion que arr = ap. Ainsi, le cercle de Mohr est entièrement 
défini avec ce principe et n'est donc pas tangent à la courbe d'écoulement au seuil. Son centre 
est positionné à ap et son rayon équivaut Tp. La valeur de aXp est égale à la somme de ap et 
Tp. Hilden et al. [2008] propose même d'utiliser une approche similaire pour calculer ac. 
Finalement, Nedderman [1992] rappelle que l'interprétation des courbes d'écoulement au seuil 
reste un sujet de débat mais que la première approche doit être utilisée dans le design de silos 
puisque les constantes empiriques de Jenike reposent sur cette technique. 
2.3.6 Comparaison des cellules de cisaillement 
Au Chapitre 4, une comparaison de la cellule de cisaillement de Jenike et celle du 
rhéomètre FT4 est effectuée. Toutefois, il faut réaliser que plusieurs travaux ont déjà porté sur 
ce type de comparaison. La plupart de ces études considéraient la cellule de Jenike comme la 
référence [Schwedes, 2003]. Par exemple, Kamath et al [1993] ont mesuré les propriétés 
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d'écoulement de la farine de blé et n'ont pas discerné de différences significatives entre la 
cellule de Jenike, la cellule de cisaillement direct, la cellule triaxial et la cellule torsionnelle. 
Toutefois, avec du sucre comme matériau granulaire, les résultats de la cellule torsionnelle 
donnaient des différences significatives par rapport aux trois autres cellules. Schulze [1998] a, 
quant à lui, comparé les fonctions d'écoulement d'un matériau de référence (calcaire CRM-
116) avec plusieurs cellules de cisaillement. Une bonne correspondance a été obtenue entre la 
cellule de Jenike et une cellule annulaire. Cependant, les résultats avec la cellule torsionnelle 
ont été significativement différents de ceux obtenus avec les cellules précédentes. Schmitt et 
Feise [2004] ont également fait des observations ambivalentes avec leurs cellules annulaires et 
torsionnelles. Us n'ont trouvé aucune influence significative entre ces deux cellules avec des 
matériaux granulaires dont l'écoulement était libre. Toutefois, ils ont noté une influence de la 
géométrie de la cellule de cisaillement des matériaux compressibles dont l'écoulement était 
mauvais. Ainsi, une question formulée par Schwedes [2003] demeure: «Pourquoi y a-t-il une 
similitude entre les cellules de cisaillement pour certains produits granulaires et des 
différences significatives pour les autres?» 
2.4 Modélisation et caractéristiques du régime statique 
Le phénomène du bloc monolithique, brièvement décrit dans l'introduction, est modélisé 
par des colonnes granulaires statiques. Ceci requiert donc de s'attarder à la mécanique 
granulaire dans le régime statique. Cette section présente les deux modèles numériques des 
états de contraintes dans les colonnes granulaires utilisés au Chapitre 4. U faut toutefois 
réaliser que ces deux modèles adoptent l'approche du continuum qui se distingue de 
l'approche discrète par le fait qu'elle idéalise le milieu granulaire en un état continu et 
isotrope. Elle ne cherche donc pas à connaître l'histoire de chacune des particules formant un 
système granulaire, mais bien à moyenner le comportement des particules afin de soutirer des 
informations sur le comportement global du système. En un sens, cette approche s'éloigne de 
la nature discrète des matériaux granulaires. 
2.4.1 Analyse de Janssen 
Le premier modèle est l'analyse de Janssen [1895; Sperl, 2006] qui est présentée dans la 
plupart des livres de référence sur les matériaux granulaires. Cette analyse est basée sur un 
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bilan de force sur une tranche infinitésimale à une profondeur z en dessous de la surface (voir 
Figure 2.11a). Deux forces normales agissent sur la tranche infinitésimale, une force dirigée 
vers le bas, nR2azz, et une autre vers le haut, nR2(azz + Sazz), R étant le rayon du récipient. 
Le poids de la tranche élémentaire est inclus dans ce bilan de force et est représenté par 
nR2pgSz. Finalement, la friction entre la colonne granulaire et le récipient produit une 
contrainte de cisaillement dirigée vers le haut. Le bilan de ces forces donne l'équation 
différentielle ordinaire suivante : 
dazz ^rziparoi /^ /-><\ 
-dT + - ^ R — = pg- (2'25) 
L'équation (2.4) peut remplacer la contrainte de cisaillement à la paroi, Trz\paroi dans 
l'équation (2.25) : 
Trz\paroi = tan ^>paroiarr • (2.26) 
où 4>Paroi e s t l'angle de friction à l'interface paroi/échantillon. Le facteur de cohésion est 
négligé dans ce cas-ci. 
L'analyse de Janssen, par la suite, suppose que les contraintes radiales et axiales sont 
principales. La nature de la rupture n'est pas spécifiée et peut être active ou passive. Le cas 
actif {azz > arr) est souvent privilégié lors de la phase de remplissage d'un récipient 
[Nedderman, 1992]. Le lien entre les deux contraintes dans le cas actif est défini à l'aide des 
équations (2.6) et (2.7) : 
1 —sin0 2Ccos0 
°Vr = z :—rOzz — z :—r- (2.27) 
r r
 l + sin0 z z l + s in0 
Avec C = 0, l'équation (2.27) revient à l'équation (2.18) représentant le coefficient de 
Rankine à l'état actif. En supposant que les paramètres p, 0 , (t>paroi e t C restent constants, la 
résolution de l'équation différentielle (2.25) avec les équations (2.26) et (2.27) donne cette 
solution : 
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-§H aazz(z = 0) exp(-az) J ; 
ou: 
et: 
a = 
2 tan 0parOt 1 - sin 0 
R 1 + sin 0 ' 
P = P9 + 
4tan0p a r o , Ccos0 
R l + sin0" 
(2.28) 
(2.29) 
(2.30) 
Il est à noter que Bruni et al. [2007] ont déjà effectué une analyse similaire. 
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Figure 2.11. Représentation (a) du bilan de forces pour l'analyse de Janssen et (b) du volume 
de contrôle pour la méthode des caractéristiques. 
Il faut mentionner que l'analyse de Janssen est basée sur 2 hypothèses plutôt idéales 
[Nedderman, 1992] : les contraintes sont constantes sur l'axe radial, et elles sont principales, 
ce qui est en contradiction avec la présence de Trz\paroi à la paroi. Pour corriger ces 
hypothèses, certaines variantes sont proposées dans la littérature et sont discutées par 
Nedderman [1992]. Toutefois, cette analyse constitue la base des procédures recommandées 
dans la plupart des codes nationaux de pratique pour la conception bunker et de silos 
[Nedderman, 1992]. 
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2.4.2 Méthode des caractéristiques 
La deuxième approche prise dans cette thèse pour évaluer l'état de contrainte d'une 
colonne granulaire est la méthode des caractéristiques décrites dans plusieurs publications 
[Sokolovski, 1965; Horne et Nedderman, 1976; Nedderman, 1992; 1999]. Cette méthode ne 
tient pas compte des deux hypothèses idéales de l'analyse de Janssen. Par conséquent, les 
contraintes ne sont pas constantes sur l'axe radial, et, a^ et arr ne sont pas tenues à être des 
contraintes principales. Dans cette thèse, nous avons suivi le développement de la méthode 
proposé par Nedderman [1992], qui est reproduit à l'Annexe 1. Brièvement, un bilan de force 
sur un volume de contrôle infinitésimal dans un système de coordonnées cylindriques (voir 
Figure 2.1 lb) donne deux équations aux dérivées partielles : 
daIL + arr-aee + drZL = ^ (2M) 
dr r dz ' 
OGzz oTzr Xzr 
-ô7 + -dr- + T = P9- ( 2 J 2 ) 
où z est dirigé vers le bas et les contraintes de cisaillement sont considérées positives 
lorsqu'elles agissent dans le sens antihoraire d'un élément, tel qu'illustré dans l'encart de la 
Figure 2.3. 
Les contraintes apparaissant aux équations (2.31) et (2.32) peuvent être substituées par 
les expressions provenant de l'analyse de Mohr-Coulomb avec des coordonnées cylindriques 
(voir la Figure 2.3 pour une représentation graphique) : 
arr = p*(l + sin 0 cos 20) — C cot 0 ; (2.33) 
<*zz = P* ( l - s in0cos2 i / ; ) -Cco t0 ; (2.34) 
rz r = — Trz = p* sin 0 sin 2ip ; (2.35) 
a
ee = P*(l + Ksin0) — Ccot0. (2.36) 
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Une valeur de 2i/> = n indique que azz = ax (état actif) alors qu'une valeur de 2i/; = 0 donne 
arr = G\ (état passif). Dans l'état actif, la contrainte circonferentielle, aee, est considérée 
comme égale à la contrainte principale mineure a3 (K = —1). À l'état passif, K = + 1 et donc 
aQQ = ax [Nedderman, 2003]. 
La substitution des équations (2.33) à (2.36) dans les équations (2.31) et (2.32) permet 
d'obtenir deux équations différentielles partielles, dont les variables sont p*, xp, r et z. La 
méthode des caractéristiques résout ce système d'équations partielles en transformant celui-ci 
en un système de quatre équations différentielles ordinaires sur les lignes caractéristiques a et 
/?. Les lignes caractéristiques a suivent : 
dz 
— = tan(i/; - e) ; (2.37) 
tandis que les lignes caractéristiques /? suivent : 
dz 
— = tanO/> + e) ; (2.38) 
où 2e = — 0 . Sur les lignes caractéristiques a, l'équation suivante est obtenue 
dp* dxb tdz dr\ 
— = 2 p ' t a n * - + ra(--tan*-) 
p* r ^ r x dz 
-\ t a n 0 KCOS0 — + (1 + /csin0) — 
r L ds ds. 
(2.39) 
Sur les lignes caractéristiques p, l'équation suivante est obtenue : 
dp* 
~d7 
dip (dz dr\ 
= _2p*tan0_ + p^_ + t a n 0_j 
P* T dr , 
•\ t a n 0 K C O S 0 - ; — (1 + Ksin0) 
r L as 
dz 
ds\' 
(2.40) 
où s représente la distance sur les lignes caractéristiques. Les équations différentielles (2.37) à 
(2.40) peuvent être résolûtes simultanément en utilisant un schéma de différences finies. Ainsi, 
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l'état des contraintes est calculé aux points d'intersection entre les caractéristiques a et P en 
utilisant les points d'intersection précédemment calculés ou les conditions frontières. En 
somme, le maillage s'autogénère et se propagent le long des lignes caractéristiques. 
L'Annexe 1 fournit de plus amples détails. 
2.5 Anisotropie, historique des contraintes et chaînes de forces 
Nous avons fait mention que les deux modèles numériques présentés dans cette thèse 
idéalisent le milieu granulaire en un état continu et isotrope, ce qui dans la réalité est loin 
d'être exact. La littérature présente plusieurs exemples où les matériaux granulaires sont 
soumis à des comportements anisotropes et où l'historique des contraintes est important. La 
présence d'importantes fluctuations de contraintes dans les colonnes granulaires (chaînes de 
forces) en est un exemple flagrant qui est discuté à la fin de cette section. 
Le caractère anisotrope des matériaux granulaires peut être montré simplement à l'aide 
d'une cellule de cisaillement de Jenike. En effet, Saraber et al. [1991] ont observé cette 
anisotropie avec des poudres de calcaire de 5 pm. Leurs expériences consistaient à précisailler 
un échantillon granulaire dans une direction, puis continuer ce cisaillement selon une autre 
direction. Ce changement de direction était réalisé en effectuant une rotation de la cellule de 
cisaillement d'un angle a autour de l'axe central de celle-ci. La Figure 2.12 illustre leurs 
résultats sous la forme d'une courbe ac en fonction de l'angle de rotation a de la cellule. Cette 
courbe possède deux plateaux distincts qui sont séparés par une phase de transition entre 30 et 
120°. D'autres exemples sont également donnés dans les revues de littérature de Feise [1998] 
et Schwedes [2003]. 
L'historique des contraintes est également un paramètre crucial dans l'étude des 
propriétés rhéologiques des matériaux granulaires. Jenike [1964] rappelle l'importance de 
considérer l'effet du temps pour concevoir des équipements d'entreposage et d'écoulement 
des matériaux granulaires. En effet, les matériaux granulaires ont tendance à se consolider 
avec le temps, augmentant ainsi leur résistance et donc diminuant leurs propriétés 
d'écoulement. 
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Figure 2.12. Résistance à un écoulement non confiné (ordonnée) d'une poudre de calcaire à 
ap = 7.7 kPa en fonction de l'angle de rotation a (abscisse) de la cellule Jenike [Saraber et al, 
1991]. 
Il ne faut pas oublier la présence de chaînes de force au sein des matériaux granulaires 
à l'état stationnaire et même dynamique. Plusieurs exemples de chaînes de forces dans la 
littérature ont été visualisés avec une méthode de photoélasticimétrie. Cette méthode est basée 
sur des matériaux photoélastiques qui possèdent une biréfringence dépendante du niveau des 
contraintes appliquées. Ainsi, l'état des contraintes dans un milieu granulaire peut être évalué 
en suivant la polarisation de la lumière suite à son passage à travers l'échantillon. Un exemple 
est donné à la Figure 2.13 [Liu et al, 1995]. 
Les premiers à avoir proposé cette idée de la photoélasticimétrie sont Wakabayashi 
[1936] et Dantu [1957]. Plus tard, Drescher et Josselin de Jong [1972] ont utilisé cette 
approche pour comparer les tenseurs de contraintes et de taux de déformation et ils ont émis la 
possibilité que ces deux tenseurs ne soient pas coaxiaux. Howell et al. [1999], quant à eux, ont 
utilisé cette technique dans une cellule de Couette pour étudier l'effet de la compacité et ils ont 
montré pour leur système granulaire une transition des fluctuations des contraintes à l'intérieur 
de la cellule lorsque la compacité s'approchait de la valeur 0.776. Une cellule biaxiale a été 
utilisée par Majmudar et Behringer [2005] pour étudier les chaines de force dans des états de 
compression isotropique et de cisaillement. La comparaison de ces deux états a montré 
d'importantes différences au niveau de la structure des chaînes de forces. 
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Figure 2.13. Chaînes de force dans un milieu granulaire avec la méthode de la 
photoélasticimétrie. Les particules sont des sphères de Pyrex de 3 mm [Liu et al, 1995]. 
Une autre approche pour illustrer la présence de fluctuation des forces au sein d'un 
milieu granulaire est l'utilisation de papier carbone sur la base d'une colonne granulaire. Dans 
le cas de billes de verre, les contraintes exercées sur la base de la colonne sont mesurées à 
l'aide du papier carbone qui laisse des marques visibles sur un support en papier. La Figure 
2.14 illustre cette approche [Mueth et al, 1998]. Avec cette technique, Liu et al. [1995] montre 
que la distribution P(F) des forces normales F agissant sur un point ponctuel à la base d'une 
colonne granulaire varie selon une décroissance exponentielle, et ce, pour des forces F 
supérieures à la moyenne F : 
P(F) = a0exp(-a1F) ; (2.41) 
où a0 et ax sont des constantes. Ainsi, contrairement à une distribution gaussienne, il en 
résulte une probabilité plus grande de trouver des valeurs de force F » F. Pour tenir compte 
également du cas F < F, Mueth et al. [1998] proposent plutôt cette relation : 
pQ = a2(l-bxexp(-Çfjexp(-*£) ; (2.42) 
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où a2, bx et b2 sont des constantes. Ainsi, leurs résultats indiquent que la distribution des 
forces pour des valeurs inférieures à F tends vers une valeur finie avec les constantes 
suivantes : a2 = 3, bx = 0.75 et b2 = 1.5. 
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Figure 2.14. Schéma expérimental pour déterminer la fluctuation des forces à la base d'une 
colonne granulaire à l'aide de papier carbone [Mueth et al, 1998]. 
Ainsi, cette brève section sur l'anisotropie, l'historique des contraintes et la présence de 
chaînes de forces montre clairement les limites des modèles continus et isotropes pour évaluer 
l'état des contraintes dans un milieu granulaire. Toutefois, il est important de rappeler que les 
systèmes granulaires utilisés pour illustrer la présence de chaînes de forces sont des sphères et 
des disques de l'ordre du millimètre. À notre connaissance, il n'existe pas d'illustration de 
chaînes de forces pour des matériaux granulaires de l'ordre du micron dans la littérature. 
Ainsi, la question suivante peut être posée : est-ce que les connaissances des chaînes de force 
associées à l'échelle millimétrique peuvent être transposées à celle micrométrique? 
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2.6 Forces particulaires 
Dans les sections précédentes, nous avons présenté la rhéologie granulaire, les outils 
rhéologiques, la modélisation de la statique granulaire et les phénomènes d'anisotropie. 
Toutefois, nous n'avons pas encore fait mention des forces particulaires qui ont une influence 
indéniable sur le comportement de ces matériaux. Nous le faisons dans cette section. En effet, 
l'industrie utilise consciemment les interactions particulaires au sein de plusieurs opérations 
unitaires; tels la granulation, le mélange, la séparation électrostatique, la xérographie, etc. 
Néanmoins, ces forces dans les milieux pulvérulents peuvent causer des problèmes 
d'écoulement, de ségrégation, d'agglomération et d'adhésion qui nuisent à la bonne marche 
des opérations industrielles. Plusieurs ouvrages ont discuté de ces interactions particulaires et 
mécanismes d'adhésion [Deryaguin et al, 1978; Zimon, 1980; Israelachvili, 1991; Visser, 
1995; Podczeck, 1998]. 
Au cours des années 1980, les recherches sur les forces particulaires ont utilisé le terme 
«force d'adhésion» pour représenter l'amalgame des forces capillaires, van der Waals, 
électrostatiques, etc. Staniforth et al. [1981; 1982] ont proposé une méthode 
d'ultracentrifugation pour mesurer les forces d'adhésion entre des particules fines qui 
s'aggloméraient sur des excipients grossiers selon le concept du mélange ordonné [Hersey, 
1975]. Cette méthode a permis d'évaluer l'influence de la taille d'un excipient sur le taux 
d'adhésion d'un élément actif micronisé. De plus, ils ont découvert que l'addition d'un second 
matériau micronisé, tel que le MgSt, pouvait venir déloger les particules de l'élément actif sur 
l'excipient. Sur le même principe de centrifugation, Kulvanich et Steward [1987] ont étudié 
l'effet du temps de mélange sur les forces d'adhésion avec un système toujours formé de 
particules fines et d'un excipient plus grossier. Ils ont observé une augmentation des forces 
d'adhésion avec le temps. Ds ont associé cette observation à une possible triboélectrification 
des particules dans le mélangeur. 
Plus récemment, la microscopie à force atomique, «AFM», a permis de quantifier les 
forces d'adhésion entre une surface et une sonde colloïde, soit une particule fixée au cantilever 
du microscope AFM [Ducker et al, 1991]. Une revue exhaustive sur la méthode est disponible 
dans la littérature [Butt et al, 2005]. Brièvement, le Tableau 2.6 présente quelques études qui 
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ont utilisé cette technique, et ce, avec des systèmes granulaires d'origine pharmaceutique. Il 
est important de spécifier que les résultats pour quantifier les forces d'adhésion entre les 
sondes et les surfaces sont exprimés sous la forme de distribution de forces, qui peuvent 
s'étendre sur plusieurs ordres de grandeur. 
Tableau 2.6. Compilation des études sur les forces d'interaction dans les milieux granulaires 
pharmaceutiques avec l'AFM. 
Source 
[Hooton et 
al, 2003] 
[Young et 
al, 2003] 
Interaction 
Sonde colloïde/Surface 
Particule de Salbutamol 
sulfate/surface de 
graphite pyrolytique 
dans un liquide 
Particule de Salbutamol 
sulfate/comprimé de 
Salbutamol sulfate 
But de l'étude 
Mesurer les forces 
d'adhésion 
Mesurer l'impact 
de l'humidité 
relative 
Conclusion 
Il est possible de comparer les 
distributions de forces entre 
les particules 
Les forces pour la séparation 
augmentent en fonction de 
l'humidité relative. 
[Tsukada et Particule Mesurer l'impact Les forces pour la séparation 
al, 2004] polycristalline/(Surface de l'humidité augmentent en fonction de 
lisse ou rugueuse de relative et de la l'humidité relative et 
lactose ou acier rugosité de la diminuent en fonction de la 
inoxydable) surface rugosité. 
[Duong et 
al, 2004] 
[Bunker et 
al, 2006] 
Cantilever/ billes de 
verre 
Particule de 
lactose/(Surface de 
verre, zanamivir, MgSt 
ou de PTFE) 
Mesurer l'impact 
de la présence 
d'eau à la surface 
des billes de verre 
Mesurer les forces 
de friction 
Plus la couche d'eau est 
importante, plus la force 
nécessaire pour retirer le 
cantilever est importante. 
Le MgSt peut réduire la 
friction. 
[Bunker et Particule de Mesurer les forces La force d'adhésion entre la 
al, 2007] Lactose/verre électrostatiques sonde et la surface augmente 
dues à la d'un facteur 4 après l'étape de 
triboélectrification triboélectrification de la 
sonde. 
Il s'avère également intéressant de cerner l'impact d'une force particulaire (force de 
gravité, force capillaire, forces électrostatiques, forces de Van der Waals, etc.) et de la mettre 
en contexte avec les autres forces agissant sur les particules. Un exemple particulièrement 
intéressant a été réalisé par Hutton et al. [2004]. Ils ont étudié l'effet des forces magnétiques 
sur l'homogénéité d'un mélange contenant des particules de fer et des particules non 
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magnétiques. En imposant un champ magnétique croissant, ils ont observé une amélioration de 
l'homogénéité du mélange jusqu'au moment où les forces magnétiques équivalaient à celle de 
la gravité. Par contre, des phénomènes inverses de ségrégation apparaissaient lorsque les 
forces magnétiques surpassaient la gravité. 
Cette dernière étude montre clairement l'importance de comparer les ordres de grandeur 
des différentes forces influençant le comportement d'une particule. La Figure 2.15 présente un 
essai comparatif à partir des expressions théoriques définissant ces forces [Seville et al, 
2000]. Les lignes pleines représentent des interactions entre deux sphères en contact dans l'air. 
Les hypothèses se rattachant aux calculs de ces forces sont illustrées au bas de la Figure 2.15. 
Il est à noter que les forces de van der Waals sont calculées à deux distances interparticulaires, 
1.65 et 4.0 A, et non au point de contact. 
Les conclusions de cette figure indiquent que les forces de van de Waals sont 
supérieures à celle de la gravité, et ce, même pour des particules de 1 mm. Cette constatation 
ne représente pas vraiment la réalité. Le modèle avec un contact entre deux sphères est donc 
imparfait, d'où la présence d'un autre modèle plan-aspérité qui assume un contact entre un 
plan et une aspérité de 0.1 pm. Celui-ci est représenté par les lignes pointillées à la Figure 
2.15. Avec ce modèle de contact, une équivalence de la force de gravité et celles de van der 
Waals est obtenue pour des sphères de 100 pm. Ceci est plus proche de la réalité. Toutefois, 
dans certains domaines, comme la géotechnique, les forces van der Waals sont vraiment 
considérées à partir de 2 pm. JJ faut donc réaliser que ces modèles sont grossiers et que 
l'estimation des forces particulaires souffre de l'incertitude provenant de la caractérisation du 
contact (i.e. surface, géométrie et distance du contact). 
Les sections 2.6.1, 2.6.2 et 2.6.3 présentent les forces qui intéressent particulièrement le 
domaine granulaire, soit les forces capillaires (ou l'influence de l'humidité), van der Waals et 
électrostatiques. Cette dernière est traitée en détail en raison des motivations de cette thèse. 
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Figure 2.15. Ordre de grandeur des forces agissant sur les particules. Lignes pleines : contact 
sphère-sphère. Lignes pointillées : contact aspérité-surface. [Seville étal, 2000]. 
2.6.1 Forces capillaires et l'influence de l'humidité 
Les forces capillaires apparaissent lorsque de l'humidité se trouve aux interstices entre 
deux particules. Dans l'industrie, on exploite souvent ces forces, par exemple en ajoutant de 
l'humidité, pour favoriser l'agglomération de particules (procédés de granulation), pour 
prévenir des phénomènes de ségrégation et pour diminuer la teneur en poussière de certaines 
opérations. Par contre, des problèmes d'écoulement surviennent fréquemment en raison de la 
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difficulté à contrôler l'humidité ambiante. On peut toutefois réduire l'influence de ces forces 
en rendant les surfaces des particules hydrophobes [Zimon, 1982]. 
Les forces capillaires sont particulièrement intéressantes en raison de la possibilité de 
contrôler leur amplitude en jouant sur la nature du liquide (viscosité, tension de surface) et sa 
quantité [Seville et al, 2000]. En effet, Hornbaker et al. [1997] ont étudié l'effet de l'ajout de 
petites quantités d'huile de maïs pour enrober des particules de polystyrènes (0.8 mm) sur 
l'angle de repos de ce matériau. Ils ont obtenu une influence significative de ce paramètre, et 
ce, même pour des épaisseurs de film inférieures à 30 nm. 
Ces forces sont une combinaison de la force qui résulte de la tension de surface et de la 
variation de pression dans un pont liquide se formant entre deux particules. Trois régimes 
peuvent être observés : le régime pendulaire (un seul pont liquide entre deux particules), le 
régime funiculaire (plusieurs ponts liquides entre deux particules) et capillaire (immersion 
complète des interstices). À titre d'exemple, la Figure 2.16 présente une illustration d'un pont 
liquide dans le régime pendulaire. 
i i 
Figure 2.16. Représentation d'un pont liquide dans le régime pendulaire. 
L'amplitude de la force d'un pont capillaire est difficile à calculer puisque le pont 
liquide produit un équilibre gaz-liquide qui doit satisfaire l'équation de Young-Laplace. 
Malheureusement, cette équation ne peut être résolue analytiquement et on utilise plutôt des 
approches toroïdales [Lian et al, 1993]. L'une d'elles utilise les dimensions de la «gorge» du 
pont liquide pour effectuer l'approximation suivante [Seville et al, 1997] : 
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Fc = 2nr2Y + nr^AP; (2.43) 
AP =
 Y( ) ; (2.44) 
\rx r2) 
où AP est la variation de pression entre le pont liquide et celle environnante, y, la tension de 
surface, rx etr2, le rayon sphérique de l'interface et la distance présentée à la Figure 2.16. 
Cette approximation représente une erreur inférieure à 10 % d'une résolution numérique de 
l'équation de Laplace [Lian et al, 1993]. U est également intéressant de rappeler que cette 
force dépend aussi de la forme des particules en cause. Ainsi, Tselishchev et Val'tsifer [2003] 
ont dérivé plusieurs équations pour différents types de contact. 
Selon certains auteurs, le terme «force capillaire» est quelquefois utilisé à tort pour 
expliquer l'influence de l'humidité relative sur le comportement granulaire. Selon Zimon 
[1982, p. 114-115], la condensation de l'humidité aux interstices entre deux particules débute 
à une humidité relative d'environ 50%. En dessous de cette valeur, les forces capillaires 
n'existent pas. Une influence de l'humidité relative sur les forces d'adhésion à de plus faibles 
valeurs est probablement due à l'adsorption d'humidité à la surface qui agit en tant qu'agent 
plastifiant [Iida et al, 1992; Podczeck et al, 1997] ou «ramollissant» [Cleaver et Tyrrell, 
2004]. Ceci se répercute sur l'aire de contact entre la particule et la surface et donc sur 
l'amplitude des forces de van der Waals [Podczeck, 1998]. De plus, la rugosité des particules 
empêcherait la formation de ménisques capillaires complets jusqu'au moment où un film 
d'eau suffisant engouffrerait ces aspérités [Cleaver et Tyrrell, 2004]. Pour Visser [1995], 
l'humidité affecte principalement l'adhésion particulaire dans l'air puisqu'elle réduit ou 
élimine les effets électrostatiques. Ainsi, la contribution de l'humidité sur les phénomènes 
d'adhésion par effet capillaire est négligeable. En somme, selon plusieurs auteurs, il faut éviter 
d'établir un lien direct entre l'influence de l'humidité et les forces capillaires. 
Au niveau de la rhéologie granulaire, on note une influence non linéaire de l'humidité 
relative sur le comportement des matériaux. En effet, une augmentation du taux d'humidité au 
sein d'un matériau peut résulter en une augmentation de la résistance à l'écoulement jusqu'à un 
certain point. Par la suite, l'humidité agit comme lubrifiant et la résistance diminue 
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[Schwedes, 2003]. Les tests de cisaillement de Peleg et Mannheim [1973], rapportés par 
Podczeck [1998], avec du sucrose à différents taux d'humidité montre que l'indice de 
cohésion C augmente avec le taux d'humidité alors que la valeur de l'angle de friction interne 
4> diminue. Ainsi, la cohésion entre les particules augmente probablement en raison de la 
formation de forces capillaires; alors que l'eau agit comme lubrifiant quand le matériau est 
cisaillé d'où la diminution de (p [Podczeck, 1998]. Toutefois, l'influence du taux d'humidité 
sur l'écoulement ne suit pas toujours ces raisonnements, comme l'indiquent les résultats 
d'Emery et al. [2009] présentés à la Figure 2.17. Dans ce cas, le ratio ffc, défini au Tableau 
2.5, a été mesuré pour l'Aspartame et l'Hydroxypropyl méthylcellulose (HM) à différent taux 
d'humidité avec une cellule de cisaillement. Les résultats montrent que l'Aspartame et l'HM 
présente des comportements opposés. 
0.00 
(a) 
2,00 4.00 8.00 8.00 
Moistore Content (% w.b.) 
10,00 0.00 2.00 4.00 6.00 S.OO 10.00 
(b) Mo&ture Content {% w.b.) 
12.00 
Figure 2.17. Mesures expérimentales du ratio ffc (ordonnée) à différents taux d'humidité 
(abscisse) pour (a) l'Asparame et (b) l'Hydroxypropyl méthylcellulose [Emery et al, 2009]. 
Les forces capillaires et/ou l'humidité possèdent également une influence sur les tests de 
cisaillement avec les parois. Toutefois, il est difficile de prédire cette influence. En effet, les 
augmentations ou diminutions de l'angle (f>paroi a v e c les variations du taux d'humidité sont 
fonction du matériau granulaire et de l'affinité de la paroi avec l'eau [Schwedes, 2003]. 
Finalement, les variations d'humidité relative dans l'air ambiant peuvent influencer le 
comportement des matériaux granulaire. En effet, si le solide est soluble dans le milieu 
liquide, des ponts solides peuvent être créés au point de contact en raison de la migration de 
l'humidité, du séchage et de la cristallisation d'une partie du solide qui auparavant était 
solubilisé [Schwedes, 2003]. Ainsi, la présence de ces ponts solides peut augmenter 
significativement la résistance à la déformation des matériaux granulaires. De plus, au niveau 
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de l'adhésion entre des particules fines et des excipients grossiers, Podczeck et al[1997] ont 
montré qu'un reconditionnement d'un échantillon à une humidité plus base ne permettait pas 
de réduire les forces capillaires puisque des ponts solides étaient formés. En somme, des 
phénomènes d'hystérésis sont fréquemment observés avec des échantillons granulaires soumis 
à des variations d'humidité [Cleaver et Tyrrell, 2004]. 
2.6.2 Forces de van der Waals 
Les forces de Van der Waals sont des forces qui prennent leur importance pour des 
particules de petite taille (voir Figure 2.15). Ces forces sont omniprésentes et elles peuvent 
causer de nombreux problèmes d'agglomérations et d'adhésion sur les surfaces. On dénombre 
trois types de forces, soit celles de Debye (induction), de Keesom (orientation) et de London 
(dispersion). Les forces d'orientation et d'induction sont présentes avec des molécules 
possédant des dipôles. Dans le cas des forces d'orientation, deux particules dipolaires vont 
s'orienter afin de coupler les pôles inverses de chaque molécule. Pour les forces d'induction, 
une molécule dipolaire induit un dipôle électrique sur une molécule apolaire mais polarisable. 
Les deux molécules vont ensuite s'orienter comme dans le cas précédent. Pour les molécules 
apolaires, le moment dipolaire moyenne est nul, toutefois en raison du déplacement des 
électrons dans un atome, des moments dipolaires non nuls sont présents à chaque instant, 
générant ainsi un champ électrique. Celui-ci peut ensuite induire un moment dipolaire sur un 
atome voisin. Les moments dipolaires entre les deux atomes interagissent entre eux et des 
forces de dispersion sont formées. Dans notre cas, seulement les forces de dispersion sont 
prises en compte pour expliquer les phénomènes d'adhésion entre des particules et/ou une 
surface, puisque généralement ces forces excèdent celles d'orientation et d'induction [Rumpf, 
1977]. 
Plusieurs équations sont proposées dans la littérature pour représenter ses forces avec 
des géométries simplifiées [Rumpf, 1977]. L'équation suivante développée par Hamaker 
[1937] est souvent présentée dans la littérature pour exprimer ces forces entre deux sphères : 
AR 
~Ï2d2 ; (2.45) 
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où A est la constante d'Hamaker, R, le rayon des sphères et d, la distance interparticulaire. JJ 
faut noter que l'équation (2.45) repose sur le principe d'additivité des interactions 
moléculaires et donc en une intégration des forces de van der Waals entre les volumes 
infinitésimaux des deux sphères. Ainsi, Fvdw décroit en fonction d'un facteur d2 et non pas d7 
comme dans le cas d'interactions intermoléculaires. 
Une seconde formulation est celle de Lifshitz [1956], où l'amplitude des forces de van 
der Waals est obtenue à partir des propriétés du matériau (constante diélectrique et indice de 
réfraction) et ne tient pas compte du principe d'additivité : 
hwR ,_ .,^ 
où hm est la constante Lifshitz. Cette constante se situe généralement entre 10"18 et 10"20 J 
[Podczeck, 1998]. Par exemple, dans le cas du lactose monohydrate, une valeur de 3.5* 10"18 J 
est proposée [Podczeck et al, 1994]. 
Les difficultés principales de ces équations reviennent à connaître la valeur des 
constantes A ou hm, mais aussi au fait que dans la réalité les particules ne peuvent pas être 
représentés par des sphères. Ainsi, l'amplitude des forces de Van der Waals pour des particules 
possédant des aspérités est plutôt fonction de la distance entre deux aspérités [Yu et al, 2003], 
d'où la présence des cas aspérité-surface à la Figure 2.15. En effet, la présence d'aspérité à la 
surface des particules peut influencer l'amplitude des forces de van der Waals et ainsi générer 
des comportements granulaires totalement différents. Un exemple récent est l'étude de la 
formation d'agglomérats pour un jet granulaire en chute libre [Royer et al, 2009], tel que 
présenté à la Figure 2.18. Ces images ont été obtenues à l'aide d'une caméra qui se déplaçait à 
la même vitesse que le jet granulaire. Des mesures de force d'adhésion ont également été 
réalisées avec un microscope AFM. 
Ce phénomène illustré par Royer et al. [2009] est visuellement similaire à celui observé 
avec les milieux liquides où un jet liquide se sépare en gouttelettes. La tension de surface joue 
alors un rôle important dans ce dernier cas. Toutefois, pour les matériaux granulaires, la 
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tension de surface est presque inexistante. Selon les auteurs, trois phénomènes pourraient 
expliquer la formation d'agglomérats pour les billes de verres : les interactions 
hydrodynamiques avec le gaz ambiant, les collisions inélastiques entre les grains et les forces 
de cohésions. 
La première explication est rejetée par ceux-ci. En effet, ils ont réalisé l'expérimentation 
à plusieurs pressions (jusqu'à 0.03 kPa) et ils ont toujours obtenu des agglomérats. L'influence 
des collisions inélastiques est également rejetée, puisque les particules de cuivre, avec un 
coefficient de restitution plus faible, devait favoriser le phénomène d'agglomération, ce qui 
n'a pas été le cas (voir Figure 2.18 e-h). 
Il ne reste plus que les forces cohésives pour expliquer en partie le phénomène. Parmi 
celles-ci, les forces électrostatiques n'ont pas été considérées, car les densités de charges 
mesurées étaient insuffisantes pour assurer cette agglomération. Dans le cas des forces 
capillaires, ils ont toujours observé des agglomérats avec des expériences réalisées sous vide et 
à une humidité de moins de 1%.. De plus, ils ont observé l'absence d'un facteur d'échelle 
entre les forces de cohésion et les dimensions des particules. Us ont également noté une 
diminution du phénomène si des aspérités nanométriques étaient ajoutées à la surface des 
billes de verre. Royer et al. [2009] sont donc arrivés à la conclusion que la formation 
d'agglomérats provenait de forces cohésives (de l'ordre du nanonewton), de type van de 
Waals et capillaires, qui interagissaient avec des surfaces dont la rugosité était de l'ordre du 
nanomètre. 
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Figure 2.18. Photos illustrant le suivi d'un jet granulaire en chute libre à plusieurs 
emplacements pour deux matériaux granulaires. La caméra suit le déplacement des mêmes 
grains à différents emplacements, (a et e) : sous la trémie, (b et f) : 20 cm. (e et g) : 55 cm. (d 
et h) : 97 cm. Royer et al. [2009]. 
2.6.3 Forces électrostatiques 
Tout comme les forces capillaires, les forces électrostatiques sont exploitées dans 
plusieurs applications industrielles : la xérographie, la précipitation électrostatique et le 
revêtement de surface [Bailey, 1998], dont les comprimés pharmaceutiques [Grosvenor et 
Staniforth, 1996; Luo et al, 2008]. Dans le domaine pharmaceutique, l'influence des forces 
électrostatiques sur l'efficacité des inhalateurs à poudres sèches attire une attention croissante 
[Kwok et Chan, 2007]. Malheureusement, ces forces peuvent également devenir un fléau lors 
des opérations de manutention des poudres et elles peuvent être à l'origine d'explosions 
catastrophiques [Pratt, 2000]. 
Il existe plusieurs manifestations des forces électrostatiques. Dans les milieux liquides, 
le phénomène de la double couche électrostatique est présent [Visser, 1995]. Pour le milieu 
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qui nous intéresse ici, soit l'air ou le vide, l'induction d'une force image domine [Balachandra, 
1987]. Cette force apparaît lorsqu'une particule chargée est à une distance, d, d'une surface 
non chargée. Cette particule induit une charge égale et opposée sur la surface [Israelachvili, 
1991]: 
_, _ Q l^r -particule ~ ^r air 
47re 0 6 r air{£d) \Er particule > ^ r air 
où Q est le charge d'une particule, e0, la permittivité du vide et er, la permittivité relative du 
milieu (erair = ! ) • Des forces coulombiques entre deux particules chargées peuvent être 
également présentes [Balachandra, 1987] : 
Q1Q2 
Fec =, 1 ,2 ; < 2 - 4 8 > 
4ne0erd2 
où Qi est la charge de la ième particule. 
Ainsi, les forces électrostatiques apparaissent lorsqu'une particule acquiert un surplus de 
charges négatives ou positives. Cette charge se distribue à la surface de la particule à une 
vitesse (temps de relaxation) proportionnelle au produit de la permittivité et de la résistivité de 
la surface [Peart, 2001]. Trois mécanismes sont généralement impliqués dans la génération de 
charges électrostatiques sur les matériaux : le chargement par effet Corona, par induction et 
par contact (triboélectrification) [Mazumder et al, 2006]. 
Le transfert de charge par le mécanisme triboélectrique est raisonnablement bien 
compris pour les métaux. En effet, le transfert de charges s'effectue au point de contact entre 
deux matériaux qui possèdent des travaux d'extraction («work function») différents. Les 
électrons du matériau possédant le plus faible travail d'extraction sont transférés à celui 
possédant le travail d'extraction le plus élevé. En revanche, le mécanisme de transfert des 
charges électriques avec des matériaux isolants est mal compris en raison de sa nature 
complexe [Peart, 2001; Kwok et Chan, 2007]. 
(2.47) 
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Plusieurs facteurs influencent l'acquisition de ces charges. On pense ici à la dimension, 
la forme et la nature des particules, aux surfaces de contact, à la fréquence des contacts, aux 
conditions environnementales et aux types de procédé [Peart, 2001; Kwok et Chan, 2007]. 
Plusieurs études ont été réalisées afin d'améliorer la compréhension des phénomènes 
triboélectriques au niveau particulaire en étudiant les facteurs influençant l'amplitude et la 
polarité des charges électrostatiques générées sur les matériaux pharmaceutiques. Gold et 
Palermo [1965a, 1965b] ont mesuré les champs électrostatiques créés lors de l'écoulement de 
formulations d'acétaminophène dans une trémie. Ils ont rapporté que le MgSt possédait des 
propriétés antistatiques lorsqu'il était utilisé comme agent lubrifiant. Boschung et Glor [1980] 
ont étudié l'impact du transport pneumatique sur l'acquisition de charges électrostatiques par 
des poudres. Plusieurs paramètres du procédé tels que le matériau des tuyaux de transport, la 
longueur de ceux-ci, le débit d'alimentation et l'influence de l'humidité ont été étudiés. Ils se 
sont également intéressés à la reproductibilité des résultats. L'impact de différents grades de 
lactose sur l'acquisition de charge dans un mélangeur Turbula et un cyclone a été étudié par 
Carter et al. [1998] et Cassidy et al. [2000]. Ces deux études ont indiqué que les charges 
acquises par les divers grades de lactose variaient en fonction des différences dues aux tailles, 
aux surfaces, à la porosité et aux formes cristallines. Rowley [2001] a étudié l'impact d'une 
surface contaminée (adhésion de particules sur la paroi du cyclone) sur les charges 
triboélectriques acquises par les particules. Cette notion de surface contaminée a été reprise 
par Murtomaa et al. [2002] avec l'écoulement de glucose contenant divers additifs sur une 
chute. Ils arrivent à la conclusion que plus la paroi est sale, plus la charge acquise diminue. 
L'exception est le MgSt qui semble initialement enrober complètement le glucose et empêche 
le développement d'une charge entre les particules de glucose et la paroi. 
En ce qui a trait à l'influence du procédé sur la génération de charge, on note que plus 
l'énergie transmise à un procédé est importante, plus la charge acquise par une particule l'est 
également [Bailey, 1993]. Le Tableau 2.7 illustre ce phénomène en présentant, pour divers 
types d'opérations, une estimation des charges acquises par des poudres dont la résistivité est 
= 1012 fim [Cross, 1987]. Ainsi, le transport pneumatique génère une plus grande quantité de 
charges que le tamisage. Dans le cas d'un lit fluidisé, la charge est beaucoup plus difficile à 
prévoir et plusieurs données provenant de la littérature ne concordent pas entre elles. On peut 
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néanmoins estimer la valeur des charges acquises par les particules dans un intervalle de 0.01 
à 1 juC/kg [Jones, 1998]. Finalement, il est important de noter que plus la poudre ou les 
équipements sont isolants, plus la charge accumulée est importante [Pratt, 2000]. 
Tableau 2.7. Densité de charges électrostatiques caractéristiques pour des matériaux 
moyennement isolants (= 102 fîm) selon le procédé [Cross, 1987; Jones, 1998]. 
Opération 
Tamissage 
Remplissage/Écoulement 
Broyage 
Micronisation 
Densité de charge (^C/kg) 
10"5 à10"3 
10"3 à10"1 
10 _ 1 à10 - 0 
10"1à102 
Transport pneumatique 10° à 102 
À titre indicatif, le Tableau 2.8 présente une compilation non exhaustive des valeurs de 
charges électrostatiques obtenues pour certains procédés et matériaux granulaires 
pharmaceutiques. 
Les amplitudes des charges présentées aux Tableaux 2.7-2.8 sont en fait des moyennes 
de charges par unité de masse. Ces valeurs ont été habituellement obtenues à l'aide de cages 
de Faraday, où la quantité nette de charges à l'intérieur de celles-ci était sommée. Ainsi, ce 
paramètre ne présente donc qu'un aspect limité de la distribution de charges au sein d'un 
matériau granulaire. En effet, si deux particules se retrouvent à l'intérieur d'une cage de 
Faraday, l'une ayant une charge unitaire positive et l'autre négative, la mesure électrostatique 
indiquera une absence de charges dans le système. 
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Tableau 2.8. Compilation des études sur les charges électrostatiques obtenues avec certains 
milieux granulaires pharmaceutiques. 
Source Procédé d'électrification et 
conditions Matériaux granulaires 
Charge 
(nC/g) 
[Boschung et Glor, 
1980] 
Transport pneumatique; 
52%RH 
Celluloses >1200 
[Carter et al, 1992] Cyclone (plusieurs surfaces) Lactose micronisé (-)133 Salbutamol sulfate (-) 25.0 
[Carters al, 1998] 
Êlectrification par effet Corona Salbutamol 
d'un comprimé (-1.1 kV pour 3 Lactose 
min) PVC 
(-)7.8 
(-)7.4 
(-) 16.9 
[Cassidyétfa/.,2000] 
Mélangeur et cyclone; 
Influence du séchage par 
pulvérisation 
Lactose #1, Mélangeur (-) 20.8 
Lactose #2, Mélangeur (-) 1.3 
Lactose #1, Cyclone (-) 54.9 
Lactose #2, Cyclone (-)4.1 
[Murtomaa et al., 2002] Tube de verre Glucose avec (-) 8 à 
différents excipients (-) 20 
[Rowleyefa/.,2003] Cyclone (polypropylène acier, PVC). Plusieurs % HR 
Lactose monohydrate (-) 20.0 
Dextrose monohydrate (-) 10.0 
Sorbitol (-) 15.0 
Primojel (-) 50.0 
[Elajnaf et al., 2006] Mélangeur Turbula; 0-86% HR 
Lactose (-) 5.0 
Salbutamol sulphate (-) 33.0 
Ipratropium bromide (+) 7.0 
[Engersétfa/,,2006] 
Mélangeur à culbutage (40 
rotations); 24-26°C et 5-25% 
HR 
Pseudo éphédrine 
Ca2P anhydrite 
Lactose monohydrate 
Acétaminophène 
Cellulose PHI01 
(+) 1-6 
(-) 0.3 
(-) 1-1 
(-) 3.2 
(-)2.1 
[Zhu et al, 2007] Mélangeur Turbula; 25°C et 25%HR 
Acide adipique 
Glycine 
Cellulose 
(-) 2.2 
(+) 0.3 
(+) 1-8 
[Watanabeera/.,2007] 
Contenant agité manuellement 
(plusieurs surfaces); 24-27°C 
et 50-65% HR 
Lactose monohydrate (-) 0.02 
Acétylsalicylique (-)0.13 
Sucre (-) 0.02 
Éthylcellulose (+)21.7 
[Pu et al, 2009] 
Mélangeur rotatif; sans et avec 
chargement par effet Corona et 
neutralisation des charges 
Mélange de lactose et (+) 0 à 3 
de caféine 
La bipolarité des charges électrostatiques sur les matériaux granulaires est présente au 
sein de plusieurs opérations. Par exemple, Inculet et al. [2006] ont mesuré l'intensité des 
champs électriques générés lors d'une opération de remplissage d'une trémie et ont observé 
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des polarités négatives et positives en fonction de la position du détecteur dans la trémie. 
D'après des modélisations de Gallo et Lama [1976], les particules volumineuses ont tendance 
à transférer des électrons aux plus petites particules qui développent alors des charges 
négatives [Peart, 2001; Zhao et al, 2002]. Toutefois, on trouve plusieurs exemples dans la 
littérature du phénomène inverse, où des petites particules développent des charges positives 
alors que les plus grandes deviennent négatives [Mehrani et al, 2007]. Pour avoir une idée 
plus exacte de la distribution de charges au sein d'un matériau granulaire, Mazumder et al. 
[1991] ont développé une technique de vélocimétrie laser (Doppler) pour mesurer en même 
temps la charge électrique et la taille des particules individuelles. Un exemple de distribution 
de charges est illustré à la Figure 2.19 [Yurteri et al, 2002]. Cette figure montre que des 
polarités positives et négatives peuvent être générées sur des particules de même taille. Cet 
exemple représente bien la problématique et les limites des mesures des charges 
électrostatiques nettes avec les cages de Faraday. Il est également intéressant de noter à la 
Figure 2.19 que les densités de charges les plus importantes le sont avec les plus petites 
particules. 
(a) 
(b) 
(ïlBI**T«îec apiâBTÎiSâlDtoâSS] 
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Figure 2.19. La densité de charges électrostatiques pour trois nuages de poudre générés par 
une dispersion pneumatique : toner, pharmatose et mannitol. (a) La densité de charges pour les 
particules chargées positivement et négativement en fonction de la taille granulaire en pm. (b) 
La densité de charges nette en fonction de la taille granulaire en pm [Yurteri et al, 2002]. 
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Il est également intéressant de s'attarder à la mesure de la résistivité électrique des 
matériaux granulaires, puisque ces mesures sont souvent reliées au temps de relaxation de ces 
matériaux. Glor [1988] présente une classification qui indique l'importance des risques de 
décharge électrostatique et estime approximativement les temps de relaxation moyens,Tr, à 
partir de la résistivité électrique du matériau granulaire, Ye- Dans le cas où ye < 107 fîm, les 
risques électrostatiques sont faibles et rr < 10'4 s. Pour 107 < ye < 1013 fim, les risques sont 
modérés e t r r =[103, 102] s. Des risques élevés sont présents pour les matériaux granulaires 
dont Ye > 1013 Hm. À cette valeur ye, on peut s'attendre à ce que rr > 102 s. Il faut toutefois 
noter que Chubb [2004] est en désaccord avec cette approche basée sur la résistivité et suggère 
plutôt de réaliser de vrai test de temps de relaxation. 
Pour certains matériaux granulaires pharmaceutiques, Grosvenor et Staniforth [1996] ont 
mesuré leur résistivité électrique en fonction du taux d'humidité. Leurs résultats sont présentés 
à la Figure 2.20. Ainsi, le lactose, le sorbitol et la cellulose microcristalline (MCC) sont des 
matériaux granulaires grandement influencés par le taux d'humidité. Ces matériaux peuvent 
néanmoins posséder des temps de relaxation relativement élevés à une basse humidité relative 
selon la classification de Glor [1988]. 
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Figure 2.20. La relation entre l'humidité relative et la résistivité électrique de plusieurs 
comprimés de poudres pharmaceutiques. (• magnésium stéarate, + lactose, o sorbitol, • 
cellulose microcristalline, • phosphate de dicalcium). [Grosvenor et Staniforth, 1996]. 
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Pour illustrer l'importance des forces électrostatiques sur le mélange granulaire, Peart 
[2001] fait part d'une anecdote qu'elle attribue aux phénomènes électrostatiques : un excellent 
degré d'homogénéité d'un mélange granulaire peut être obtenu dans un mélangeur en 
plastique à l'échelle de laboratoire, alors qu'à l'échelle industrielle avec un mélangeur en acier 
inoxydable, l'homogénéité de ce même mélange est inacceptable. Ce raisonnement provient 
en partie du concept du mélange ordonné d'Hersey [1975] et de l'étude de Staniforth et Rees 
[1982] qui ont montré que l'homogénéité et la stabilité d'un mélange (minimisation de la 
ségrégation) pourraient être améliorées en imposant des charges électrostatiques de polarités 
différentes aux deux matières premières à être mélangées. Ce concept a été exploré par 
plusieurs auteurs [Tucker et Suh, 1976; Enstad, 1981; Staniforth and Rees, 1982 ; Artana et 
al, 1999 ; Pu et al, 2009]. Toutefois, la présence de trop nombreuses charges ou l'absence de 
celles-ci par une opération de neutralisation pourraient également nuire à l'homogénéité d'un 
mélange granulaire selon l'étude de Pu et al. [2009]. Il faut également considérer l'impact des 
forces électrostatiques sur les mélanges ternaires comme le témoignent Swaminathan et 
Kildsig [2000], dans une étude sur la stabilité des mélanges pharmaceutiques. En effet, ils 
viennent à la conclusion que le MgSt peut déloger les particules d'acétaminophène qui ont 
adhérées sur celles de lactose en raison d'effets électrostatiques. 
Toutefois, l'impact des forces électrostatiques sur les mélanges, l'agglomération et la 
rhéologie granulaires ne fait pas consensus [Balachandra, 1987]. En effet, l'origine de ces 
discussions porte sur l'ampleur de ces forces par rapport aux forces de van der Waal et 
capillaires, mais aussi sur leur caractère éphémère. Ainsi, Balachandran [1987] conclut que le 
mécanisme d'adhérence des particules chargées est compliqué et que les forces électrostatiques 
peuvent jouer un rôle important dans le transport des particules à une cible. Toutefois, dans de 
nombreux cas, une fois l'adhésion produite, les forces électrostatiques deviennent secondaires 
par rapport aux autres mécanismes d'adhésion. Visser [1995] arrive à la même conclusion. 
Dans la même optique, Schwedes [2003] n'a pas voulu inclure une discussion sur les charges 
électrostatiques dans sa revue de littérature sur les appareils de rhéologie granulaire. U estime 
qu'il n'y a guère d'influence, et aucune expérience pertinente n'est connue pour le prouver. 
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Cependant, on ne peut pas nier certains comportements rhéologiques découlant des 
forces électrostatiques. En effet, DesRosiers Lachiver et al. [2006] ont établi un lien entre la 
présence d'agglomérats de MgSt dans une formulation contenant du Xylitol (99% massique) 
et les charges électrostatiques imposées à ces deux matériaux à l'aide d'une électrification par 
effet Corona. De plus, des autoassemblages de motifs granulaires provenant d'interactions 
électrostatiques ont été observés récemment [Aranson et al, 2000; Aranson et al, 2002; 
Aranson et Olafsen, 2002; Sapozhnikov et al, 2003]. 
La méthodologie habituelle pour générer ces autoassemblages consiste à placer quelques 
grammes d'un matériau granulaire conducteur entre les deux plaques d'un condensateur où un 
champ électrique est appliqué. Dépendamment de l'amplitude et de la fréquence du champ, 
des agglomérats sont formés sur la plaque inférieure du condensateur. Avec le temps, ceux-ci 
s'agglomèrent entre eux pour former de plus gros agrégats. Une illustration de ce phénomène 
est présentée à la Figure 2.21. En somme, l'impact des forces électrostatiques sur le 
comportement granulaire reste toujours un sujet de discussion et demeure donc un important 
sujet de recherche. 
Figure 2.21. La formation d'agrégat avec la cellule électrostatique (Condensateur) d'Aranson 
et al. [2000] dans un champ électrique de 5.25 kV/cm à une fréquence de 40 Hz. (a) Gros plan 
d'un agrégat, (b) les agrégats sur la surface inférieure de la cellule à 10 secondes, (c) les 
agrégats sur la surface inférieure de la cellule à 10 910 secondes. 
CHAPITRE 3 ÉTUDES RHÉOLOGIQUES ET 
MOTIFS ÉLECTROSTATIQUES 
3.1 Introduction du chapitre 
L'objectif de ce chapitre est de rapporter les expériences qui ont été réalisées dans le 
cadre de cette thèse pour étudier l'influence des forces électrostatiques sur les caractéristiques 
d'écoulements des matériaux granulaires (c.-à-d. la rhéologie granulaire). L'utilisation du mot 
«rapporter» est soigneusement choisie ici. En effet, l'hypothèse de base voulant que les 
charges électrostatiques puissent avoir un impact sur l'écoulement granulaire n'a pas été 
validée ni infirmée, et ce, pour plusieurs raisons qui sont discutées dans ce chapitre. Toutefois, 
il est faux de croire que ces expériences se sont révélées inutiles. En effet, les Chapitres 4 et 5 
sont des réponses aux problèmes et observations rencontrés dans ce chapitre. Par le fait de 
rapporter ces expériences ici, on comprend mieux les motivations des deux chapitres suivants. 
De plus, plusieurs phénomènes électrostatiques intéressants sont mis en évidence à la fin de ce 
chapitre, tels que la présence de motifs électrostatiques et des phénomènes de ségrégation. 
3.1.1 Comparaison avec l'étude de Desrosiers-Lachiver [2006] 
Ces travaux ont débuté en se basant sur les expériences de DesRosiers Lachiver et al. 
[2006]. Des charges électrostatiques étaient imposées à des excipients pharmaceutiques en 
utilisant un effet Corona (effet couronne). Dans leur étude, des mesures de temps de relaxation 
pour ces matériaux ont été fournies. De plus, un lien a été établi entre la présence 
d'agglomérats de MgSt dans une formulation lubrifiée de Xylitol (1% massique en MgSt) et 
les charges électrostatiques imposées à ces deux produits à l'aide d'une électrification par effet 
Corona. Les expériences ont été réalisées à une basse humidité relative (14-16%). 
L'utilisation d'un effet Corona par DesRosiers Lachiver et al. [2006], pour générer des 
charges électrostatiques sur des particules, est intéressante. Ce principe est employé pour les 
dépoussiéreurs électrostatiques qui assurent la purification d'un débit d'air contenant des 
particules en suspensions. U permet d'obtenir un contrôle «relatif» sur la polarité et la 
grandeur des charges acquises par les particules formant le matériau granulaire. Ce contrôle 
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est beaucoup plus difficile à assurer avec des effets triboélectriques. L'électrification par effet 
Corona facilite donc l'étude des forces électrostatiques dans les milieux granulaires. Il faut 
toutefois admettre que ce type de chargement électrostatique s'éloigne du mécanisme 
triboélectrique d'acquisition des charges que l'on retrouve normalement dans les opérations de 
mélange et de transport des milieux granulaires. 
Les travaux présentés dans ce chapitre utilisent donc l'approche de DesRosiers Lachiver 
et al. [2006] pour générer des charges sur des particules. Quelques modifications significatives 
sont toutefois apportées. Tout d'abord, les expériences sont conduites dans une chambre à 
humidité contrôlée. Ceci permet d'étudier l'effet de l'humidité relative sur l'acquisition des 
charges électrostatiques et surtout d'assurer un environnement norme lors de la répétition des 
expériences. La méthode de mesure des charges acquise par le milieu granulaire est également 
améliorée. DesRosiers Lachiver et al. [2006] se contentaient d'un appareil mesurant les 
champs électrostatiques des poudres recueillies sans tenir compte des interférences créées par 
l'environnement extérieur. Dans notre cas, des mesures de charges électrostatiques sont 
effectuées avec l'aide d'une cage de Faraday qui minimise les interférences de 
l'environnement. Finalement, DesRosiers Lachiver et al. [2006] procédaient à une 
alimentation à la main avec un tamis, alors que dans notre cas, un dispositif d'alimentation par 
vibration sans tamis est utilisé. Cette modification permet d'assurer un débit d'alimentation 
dans le montage relativement constant. 
Il faut par contre noter que nous avons été incapables de générer des charges 
électrostatiques sur le MgSt, contrairement à DesRosiers Lachiver et al. [2006]. L'une des 
raisons possibles est la tendance du MgSt (1-30 um) à former des agglomérats de l'ordre du 
millimètre lorsqu'il est soumis à des vibrations avec le dispositif d'alimentation, ce qui 
diminue la surface exposée à l'effet Corona et donc l'acquisition de charges. Un système 
similaire à DesRosiers Lachiver et al. [2006] a été également mis en place pour charger le 
MgSt, mais sans succès. Les raisons de cet échec demeurent inconnues. 
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3.1.2 Compte-rendu des expériences électrostatiques 
L'objectif initial de cette thèse était de démontrer l'influence des charges 
électrostatiques sur la rhéologie granulaire en utilisant le rhéomètre FT4 décrit à la section 
2.3.4. Plus précisément, le but était de déterminer l'influence des charges électrostatiques dans 
les milieux granulaires sur des propriétés rhéologiques, que ce soit des tests de cisaillement, 
d'écoulement ou autres. 
Ainsi, la première étape était de mettre au point un montage pouvant générer des charges 
électrostatiques sur des matériaux granulaires et obtenir un contrôle sur ces charges. Le 
montage est décrit à la section 3.2.2. Des tests d'électrification d'excipients pharmaceutiques 
ont été réalisés et ils sont rapportés dans ce chapitre. Les densités de charges acquises par ces 
excipients pharmaceutiques ont été mesurées à diverses conditions d'humidité et à différents 
potentiels appliqués aux électrodes. Des mesures de temps de relaxation ont également été 
accomplies. Suite à l'obtention d'une bonne répétabilité pour ces tests d'électrification, l'étude 
sur les tests de cisaillement a débuté. Les particules d'un matériau granulaire étaient chargées 
par effet Corona à l'aide du montage expérimental, puis immédiatement utilisées pour des 
tests de cisaillement. Malheureusement, la collecte des particules chargées dans la cage de 
Faraday et le transfert subséquent dans la cellule de cisaillement créait d'importants problèmes 
de ségrégation en raison de l'adhésion électrostatique des particules plus fines sur les parois de 
la cage. Ceci était une source importante de variabilité. 
Une alternative a été adoptée suite à l'observation que l'ajout de MgSt aux excipients 
chargés diminuait grandement l'adhésion et donc le potentiel de ségrégation durant le transfert 
de la formulation à la cellule de cisaillement. Une nouvelle question a donc été formulée et 
présentée lors de la définition du projet (section 1.3) : «Est-ce que le fait d'imposer des 
charges électrostatiques sur un excipient peut avoir une influence sur la distribution du MgSt 
sur l'excipient et ainsi créer un comportement rhéologique différent?». 
Cette question découlait en partie des résultats de Staniforth et Rees [1982] où le degré 
d'homogénéisation de certains mélanges granulaires ordonnés était influencé par des charges 
électrostatiques. Le concept de mélange ordonné [Hersey, 1975] repose sur la présence de 
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forces d'adhésion significatives entre des particules différentes. Ces forces assurent une 
distribution homogène des particules dans le mélange. Ce concept s'oppose à celui du mélange 
aléatoire [Lacey, 1954], sujet à la ségrégation, où les interactions entre les particules sont 
faibles ou inexistantes. Un exemple courant du mélange ordonné est l'utilisation d'une poudre 
extrêmement fine, donc sujette aux forces interparticulaires, qui s'agglomère sur l'excipient 
plus grossier. Dans notre cas, le MgSt représente la poudre fine. De plus, Staniforth et al. 
[1981] et Kulvanich et Steward [1987] étaient convaincus de l'importance des forces 
électrostatiques dans les mécanismes d'adhésion entre les particules. Cette question demeure 
également légitime avec les résultats de DesRosiers Lachiver et al. [2006], puisqu'une partie 
du MgSt restait sous la forme d'agglomérats en raison des charges électrostatiques. 
La Figure 3.1 illustre un exemple de la répartition du MgSt sur une particule de 
phosphate de dicalcium (DCP) à l'aide d'une analyse spectroscopique de dispersion d'énergie 
des rayons-X (EDS) effectuée avec un microscope électronique à balayage haute résolution 
(FEG-SEM S-4700, Hitachi, Japon). Une particule de DCP est utilisée dans cet exemple 
puisque celui-ci ne contient pas d'atome de carbone, alors que le MgSt en contient. Ainsi avec 
la carte du carbone, il est facile de situer la répartition du MgSt sur la particule de DCP. La 
carte du magnésium peut être également utilisée, mais le nombre de comptes est beaucoup 
plus faible, en raison du ratio moléculaire du MgSt de 36 carbones pour un atome de 
magnésium. De plus, le DCP possède un point de sublimation sous vide suffisamment élevé 
pour effectuer cette analyse. En effet, les autres matériaux granulaires entraient en sublimation 
sous l'intense faisceau d'électrons nécessaire pour effectuer l'analyse EDS. Le MgSt se trouve 
sous la forme d'une mince couche à la surface de la particule DCP, ce qui explique le signal 
élevé du calcium qui se situe sous cette couche. En effet, l'émission des rayons X avec 
l'analyse EDS se produit dans une région de l'ordre du micromètre et celle-ci possède la 
forme d'une poire. La grande majorité du signal provient donc des couches inférieures formant 
la particule de DCP et non de la couche à la surface. 
Ainsi, cette nouvelle question a repositionné légèrement l'objectif initial de cette thèse. 
Il ne consistait plus à évaluer l'influence des forces électrostatiques sur les propriétés 
rhéologiques des matériaux granulaires, mais à étudier l'effet des charges électrostatiques sur 
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l'opération de lubrification avec du MgSt. La présence ou l'absence d'une influence 
électrostatique sur l'étape de lubrification était quantifiée à l'aide de tests de cisaillement avec 
le rhéomètre FT4. 
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Figure 3.1. Répartition du MgSt sur une particule de DCP (mélange contenant 1% massique de 
MgSt). 
Pour répondre à cette nouvelle question, le protocole suivant a été établi. Un excipient 
pharmaceutique était d'abord chargé par effet Corona, puis ensuite mélangé avec du MgSt et 
transféré à la cellule de cisaillement afin d'effectuer les tests de cisaillement. Plusieurs séries 
d'expériences ont fourni des résultats ambivalents. Dans certains cas, une influence des 
charges électrostatiques sur les courbes d'écoulement au seuil était observée. Ces résultats 
sont rapportés dans ce chapitre. Toutefois, ces tests étaient très difficilement répétables et 
plusieurs efforts ont été consacrés à réduire les sources de variabilité, notamment le 
conditionnement des matériaux et de la cellule de cisaillement, les charges appliquées aux 
excipients, l'étape de lubrification et la ségrégation. Malgré ces inconvénients et les difficultés 
rencontrées, ces essais ont mené à la découverte de la problématique du bloc monolithique. 
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En effet, la problématique avec le rhéomètre FT4 a été découverte et est discutée en 
détail au Chapitre 4. Brièvement, elle concerne des échantillons lubrifiés qui se comportent 
comme des blocs monolithiques lors des tests de cisaillement. Ceux-ci ne cèdent pas et ne 
forment pas de zone de cisaillement entre deux plans granulaires. Les échantillons se 
déplacent en bloc à la même vitesse que la tête de la cellule de cisaillement. Ainsi, le 
frottement entre la colonne granulaire et la cellule de cisaillement du rhéomètre FT4 est 
l'unique source des mesures de couple obtenues avec le rhéomètre FT4. Ceci explique du 
même coup l'importance d'un bon conditionnement de la cellule de cisaillement pour obtenir 
des tests répétables. Il en résulte donc que les courbes d'écoulement au seuil sont erronées avec 
ces matériaux lubrifiés. 
Des modifications à la cellule de cisaillement ont été apportées et décrites au Chapitre 4. 
Les tests de cisaillement subséquents avec la nouvelle configuration de la cellule n'ont montré 
aucune influence des forces électrostatiques sur la rhéologie granulaire. Toutefois, des tests de 
cisaillement avec des parois en borosilicate ont été réalisés pour tenter d'expliquer les résultats 
ambivalents obtenus précédemment et qui montraient dans certains cas une influence. En effet, 
une interaction électrostatique était plausible entre les parois de la cellule de cisaillement et 
l'échantillon granulaire. Cette interaction électrostatique fait l'objet du Chapitre 5. 
De plus, il est intéressant de rapporter certaines observations effectuées lors des étapes 
d'électrification des matériaux granulaires avec le montage expérimental. Elles sont décrites à 
la section 3.4. Lors de la collecte des particules chargées dans la cage de Faraday, certaines 
adhèrent à la surface du sac en polypropylène et forment des motifs bien déterminés qui 
dépendent de la polarité des charges acquises par les particules. Pour une polarité positive, les 
particules fixées forment des motifs compacts alors que pour des polarités négatives des 
dendrites sont formées. Ces motifs sont en fait des figures de Lichtenberg [Takahashi, 1978]. 
Une analyse granulométrique a été effectuée sur ces motifs et quelques hypothèses sont émises 
pour expliquer le phénomène. 
En somme, ce chapitre présente les résultats qui ont été jugés intéressants, pertinents, 
inattendus et/ou inexplicables durant l'étude des forces électrostatiques sur la rhéologie 
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granulaire. Plusieurs questions restent ouvertes, mais ces travaux constituent une base 
nécessaire pour une continuation de l'étude. 
3.2 Matériaux et méthodes 
3.2.1 Matériaux granulaires et conditionnement 
Plusieurs excipients pharmaceutiques sont utilisés dans cette étude et sont décrits au 
Tableau 3.1. Ces matériaux granulaires offrent une grande variété de comportements 
rhéologiques et électrostatiques. En effet, ces matériaux offrent une bonne gamme de valeurs 
de résistivité [Grosvenor et Staniforth, 1996], le DCP étant le matériau granulaire avec la plus 
faible valeur de résistivité tandis que le MgSt possède la plus grande. 
Tableau 3.1. Description des excipients utilisés. 
Excipients Noms et fournisseurs Taille, dso Résistivité Fonctions 
Lubrifiant 
Diluant et 
désintégrant 
Diluant 
Diluant 
Édulcorant 
Diluant 
_. 
A U 1 1 1 V , u 3 U 
( p ) 
8 
74 
106 
154 
250 
250 
2500 
(Qm) 
Fig. 2.20 
Fig. 2.20 
Fig. 2.20 
Fig. 2.20 
-
-
_ 
MgSt 
MCC 
Lactose 
DCP 
Xylitol 
CaC03 
Bille de verre 
Magnésium stéarate, 
NFDP/EP, Crompton 
Cellulose microcrystalline, 
AvicelPH101,FMC 
NF Fast-Flow monohydrate, 
Foremost 
Phosphate de dicalcium, 
DI-Tab, Rhodia 
Xylitab 100, Dansico 
Carbonate de calcium, Destab 
90S, Particle Dynamics 
Pour chaque série d'expériences, les matériaux granulaires sont conditionnés à une 
humidité relative déterminée selon les paramètres de l'expérience pendant plus de 2 jours dans 
une chambre à humidité contrôlée. Les échantillons de poudre sont considérés à l'équilibre 
après cette période de conditionnement. Tous les tests sont effectués à l'intérieur de la chambre 
pour maintenir les échantillons aux conditions d'humidité fixées. Le pourcentage d'humidité 
relative dans la chambre est mesuré avec une sonde Vaisala HMD60Y (Vantaa, Finlande). Le 
niveau d'humidité est maintenu à l'aide d'un programme de contrôle Labview (National 
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Instruments, É.-U.). Celui-ci maintient l'humidité à + 1,5% HR du point de consigne. Lorsque 
le niveau d'humidité chute en dessous du seuil inférieur, l'air à l'intérieur de la chambre est 
humidifié par le biais d'un simple humidificateur à vapeur froide. De l'air comprimé sec est 
ajouté lorsque l'humidité dépasse le seuil supérieur. 
3.2.2 Génération et mesure des charges électrostatiques 
Le montage utilisé pour générer des charges électrostatiques sur les matériaux 
granulaires est présenté à la Figure 3.2. Des charges électrostatiques sont générées à la surface 
des particules du matériau granulaire à l'aide d'une barre de chargement (Pinner arc résistant 
bar, Simco Inc, É.-U.) alimentée par un bloc d'alimentation (Chargemaster DC BP-50 
bipolaire, Simco Inc, É.-U.). Pour former des ions, un champ électrique intense est généré aux 
électrodes. Celles-ci sont des pointes acérées contenues dans la barre de chargement. Soumis à 
ce champ, l'air ambiant s'ionise. Selon la polarité des électrodes, les ions sont soit repoussés 
ou attirés par les électrodes. Les ions repoussés sont par contre attirés vers le «conduit 
d'électrification» qui possède une mise à la terre. Une gamme de tension (+30 à -30kV) peut 
être appliquée aux électrodes de la barre de chargement. 
Les particules du matériau granulaire acquièrent ces charges électrostatiques en passant 
par la zone d'électrification qui se situe entre la barre de chargement et le conduit 
d'électrification (voir Figures 3.2 et 3.3). Un système d'alimentation par vibration (Syntron 
light-duty, FMC Technologies, É.-U.) est utilisé pour décharger une quantité déterminée de 
matériau granulaire dans la zone d'électrification. Les particules en chute libre bloquent le 
passage d'ions repoussés par les électrodes. Ces ions se retrouvent alors absorbés à la surface 
des particules, qui deviennent chargées. Celles-ci sont ensuite collectées dans un sac en 
plastique inclus dans la cage de Faraday. Il existe trois raisons pour expliquer l'utilisation du 
sac en plastique comme récipient collecteur. Tout d'abord, le nettoyage de la cage est plus 
aisé. La manipulation de l'échantillon pour le mélange ou le transport se trouve également 
facilitée. Finalement, le sac permet de créer une résistance entre l'échantillon et la mise à terre. 
Ceci permet donc de conserver les charges sur les particules pour une plus grande période de 
temps. 
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Figure 3.2. Montage expérimental d'électrification par effet Corona. 
<3> 
a 
Figure 3.3. Schématisation du mécanisme d'imposition des charges électrostatiques sur les 
particules. 
Les charges acquises par les particules sont mesurées en continu avec un appareil de 
mesure de charges électrostatiques (JCI178, John Chubb instrumentation, Royaume-Uni). Ces 
données sont enregistrées à l'aide d'une routine LabVIEW. La cage de Faraday permet des 
mesures de charges électrostatiques fiables en évitant les nuisances électriques et 
électromagnétiques provenant du milieu environnant et surtout de la barre de chargement. La 
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masse de l'échantillon recueillie peut être mesurée en continu à l'aide d'une balance sous la 
cage de Faraday ou à la fin de l'expérience afin d'obtenir une valeur beaucoup plus précise. 
Entre chaque test, le montage expérimental est brièvement nettoyé avec une brosse pour 
enlever les particules qui adhérent à la surface du conduit d'électrification. 
3.2.3 Temps de relaxation 
Les matériaux possédant un temps de relaxation très faible ne peuvent pas être utilisés 
pour ces expériences. En effet, les charges seront déjà dissipées avant d'avoir effectué les 
manipulations. D est donc nécessaire d'identifier des matériaux granulaires qui peuvent 
posséder des valeurs de charges électrostatiques intéressantes avec des temps de relaxation 
acceptables. 
Ces temps de relaxation sont évalués à l'aide d'une méthode non normée qui permet 
néanmoins d'obtenir une estimation satisfaisante, celle-ci complète les données de résistivité 
de Grosvenor et Staniforth [1996] à la Figure 2.20. En effet, la résistivité des matériaux n'est 
pas un indicateur absolu du comportement électrique de celui-ci [Chubb, 2004]. Il est donc 
nécessaire d'obtenir une évaluation du temps de relaxation. Le matériau granulaire est chargé à 
l'aide du montage expérimental d'électrification présenté à la section précédente, mais la 
poudre est recueillie sur une plaque métallique reliée à une mise à la terre. Après la décharge 
de l'échantillon, le champ électrostatique à la surface de celui-ci est mesuré à plusieurs 
intervalles de temps à l'aide d'un appareil de mesure des champs électrostatiques E-meter 
(Tantec, IL, É.-U.) pour obtenir le profil de décharge. 
3.2.4 Expériences rhéologiques 
Comme nous l'avons mentionné dans l'introduction de ce chapitre, les tests rhéologiques 
sont nécessaires afin de quantifier l'influence des forces électrostatiques sur l'opération de 
lubrification. En effet, la question reformulée est la suivante : «Est-ce que le fait d'imposer des 
charges électrostatiques sur un excipient peut avoir une influence sur la distribution du MgSt 
sur l'excipient et ainsi créer un comportement rhéologique différent?». Les expériences 
consistent donc à générer des charges électrostatiques sur un excipient en utilisant le montage 
expérimental d'électrification décrit à la section 3.2.2. L'échantillon chargé est recueilli dans 
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un sac en plastique contenu dans_ la cage de Faraday. Celui-ci est rapidement pesé afin de 
connaître la masse nécessaire de MgSt pour la lubrification. Une masse de MgSt 
correspondant à 1% massique de l'échantillon est ajoutée. Cette concentration en MgSt a été 
déterminée selon les usages courants dans l'industrie pharmaceutique et des tests préliminaires 
sommaires. La lubrification est ensuite réalisée manuellement en basculant 30 fois le sac de 
plastique. Il est à noter que ces manipulations sont réalisées le plus rapidement possible afin de 
diminuer l'importance de l'atténuation des charges électrostatiques. La durée est sensiblement 
la même pour tous les essais. Suite à cette étape de mélange/lubrification, les charges sont 
considérées comme étant dissipées et le mélange résultant comme étant stable. Des essais de 
cisaillement à une contrainte normale de 6kPa sont ensuite effectués avec la cellule de 
cisaillement du rhéomètre FT4 afin de déterminer les propriétés rhéologiques du mélange 
lubrifié selon le protocole établi à la section 2.3.5. 
Il faut toutefois rappeler que les matériaux lubrifiés sont sujets au comportement 
monolithique défini au Chapitre 4. Ainsi, initialement, ce que nous avons cru être des mesures 
de courbes d'écoulement au seuil ne sont qu'en réalité des mesures du frottement entre la 
colonne granulaire et les parois de la cellule de cisaillement du rhéomètre FT4. Les résultats 
obtenus à partir des tests de cisaillement ne sont donc pas exprimés dans ce chapitre sous la 
forme de courbes d'écoulement au seuil, mais sous la forme de mesures de frottement. 
3.2.5 Plan expérimental pour les expériences rhéologiques 
Il est également nécessaire d'évaluer l'influence du montage sur les tests de cisaillement. 
En effet, il est possible que le montage expérimental soit responsable de modifications des 
caractéristiques des échantillons granulaires. Celles-ci seraient alors la source des différences 
rhéologiques observées entre les traitements électrostatiques et non la présence de charges 
électrostatiques sur les particules. Un exemple possible est un changement au niveau des 
distributions granulométriques (PSD) des excipients en raison de l'imposition de charges 
électrostatiques sur ceux-ci. Ce changement pourrait provenir du fait qu'au cours de l'étape 
d'électrification, plusieurs particules adhèrent à la surface du conduit d'électrification ou 
s'échappent de la cage de Faraday. Par conséquent, une fraction (0 à 10% massiques) de 
l'échantillon granulaire n'est pas recueillie. L'ampleur de la perte dépend de la nature de 
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l'excipient et de la tension appliquée aux électrodes. En effet, les particules fines sont plus à 
risques d'être «perdues» en raison de leur faible masse. L'absence de ces fines peut avoir une 
influence sur les caractéristiques d'écoulement des matériaux granulaires [Tan et Newton, 
1990, Podczeck et Miah, 1996]. Il est donc utile de caractériser cette possible influence pour 
ne pas la confondre avec les forces électrostatiques. 
Un plan expérimental est donc nécessaire pour effectuer cette différentiation. Celui-ci se 
compose de deux étapes : (1) la production d'échantillons chargés qui sont immédiatement 
mélangés avec le MgSt et (2) la production d'échantillons chargés qui sont mélangés avec le 
MgSt après une période de repos suffisante pour dissiper les charges électrostatiques sur 
l'excipient (1 jour). Ces deux étapes fournissent une base de comparaison pour dissocier 
l'influence du montage expérimental et des charges électrostatiques sur les propriétés 
rhéologiques de l'échantillon. Dans ce chapitre, deux cas sont étudiés : le MCC et le xylitol. 
Ce sont des matériaux qui ont montré un comportement permettant l'étudier l'influence des 
charges électrostatiques et du montage sur la lubrification. 
Les distributions granulométriques de ces excipients purs et déchargés sont caractérisées 
à l'aide d'un granulomètre laser (Malvern Mastersizer, Malvern Instruments, Royaume-Uni) 
en utilisant une unité de dispersion liquide (Hydro S, Malvern Instrument, Royaume-Uni). La 
caractérisation avec le granulomètre doit s'effectuer sans MgSt. En effet, celui-ci encrasse les 
fenêtres du capteur; les résultats de l'analyse sont donc inutilisables. Les charges 
électrostatiques sur l'échantillon doivent être également dissipées (1 jour de repos) afin 
d'éviter une possible ségrégation lors de l'échantillonnage en raison de la présence de forces 
électrostatiques. 
3.3 Résultats et discussion 
3.3.1 Charges électrostatiques imposées 
La première étape pour caractériser le montage d'électrification a été de s'assurer que les 
mesures de charges avec le JCI178 correspondaient bien à des particules chargées, et non pas 
à des nuisances parasites de nature électrostatique. La Figure 3.4 témoigne du degré de 
protection de la cage de Faraday face aux nuisances électromagnétiques extérieures, durant 
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des tests «Départ-Arrêt». En effet, la barre de chargement est maintenue sous tension créant 
alors un champ électromagnétique potentiellement nuisible pour les mesures électrostatiques. 
Lorsqu'il n'y a pas d'écoulement de billes de verre dans le montage d'électrification, aucune 
charge n'est mesurée par l'appareil de mesure JCI 178. La cage permet donc de faire 
abstraction des nuisances créées par la barre de chargement. Lors d'un écoulement des billes 
de verres, les charges acquises par les billes sont mesurées puisqu'elles pénètrent dans la cage 
de Faraday. En somme, le montage mesure bien les charges acquises par les particules et n'est 
pas influencé par le champ électromagnétique créé par la barre d'électrification. 
Départ et 
arrêt 
arrêt 
Départ et ^ 
arrêt 
Départ et ^ 
arrêt * -
<
*
— 
0 20 40 60 80 
Temps (s) 
Figure 3.4. Le profil d'acquisition des charges électrostatiques pendant un test «Départ-Arrêt» 
avec des billes de verre à 20% HR. La tension appliquée aux électrodes est de +20kV. 
La seconde étape a été de vérifier la relation entre les charges acquises par des 
particules d'un matériau granulaire et leur masse accumulée dans la cage de Faraday. Une 
relation de proportionnalité a été observée pour tous les matériaux granulaires étudiés. Ces 
relations linéaires entre les charges électrostatiques et les masses accumulées sont illustrées 
aux Figures 3.5 à 3.7 pour les billes de verre, le lactose et le xylitol, et ce, à plusieurs tensions 
appliquées aux électrodes. Ces relations indiquent, selon nos conditions d'opération utilisées, 
que le taux d'imposition des charges sur les particules (masse accumulée) est constant et donc 
indépendant du degré d'encrassement du conduit d'électrification. Toutefois, il ne faut pas 
oublier que ces valeurs représentent une densité moyenne de charge électrostatique pour une 
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masse donnée. Chaque particule formant l'échantillon possède une charge qui dévie de cette 
moyenne. 
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Figure 3.5. Le profil d'acquisition charge-masse pour des billes de verre pendant des tests 
d'électrification à plusieurs tensions. L'humidité relative est maintenue à 20%. 
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Figure 3.6. Le profil d'acquisition charge-masse pour du lactose pendant des tests 
d'électrification à plusieurs tensions. L'humidité relative est maintenue à 20%. 
81 
ô 
CO 
CD 
CO 
' 3 
cr 
0 
co 
co 
eu 
E> (0 
.n O 
J U U -
200-
100 -
0 -
-100 -
-200-
-300 -
if 
*%# 
I 
m m 
• . • 
% 
* 
1 1 
» 
0*00 
1 
<# 
• 
1 
• 
v 
• 
O 
A 
• 
• 
V 
• 
O 
20kV(1) 
20kV (2) 
14kV (1) 
8kV (1) 
8kV (2) 
0kV(1) 
-8kV(1) 
-14kV(1) 
-20kV(1) 
-20kV (2) 
0 5>o©'oo* 
10 15 20 25 30 
• Masse collectée (g) 
Figure 3.7. Le profil d'acquisition charge-masse pour du xylitol pendant des tests 
d'électrification à plusieurs tensions. L'humidité relative est maintenue à 20%. 
Ceci nous amène à présenter les résultats obtenus avec les tests d'électrification à 
différentes conditions d'humidité relative et différentes tensions. Les Figures 3.8 à 3.11 
illustrent ces cas pour les billes de verre, le lactose, le MCC et le xylitol. Des répétitions ont 
été réalisées aux tensions de -20, 0 et +20 kV pour tous les matériaux granulaires et pour 
chaque condition d'humidité relative (12, 20, 40 et 60% HR). Celles-ci montrent une bonne 
répétabilité, outre une exception, le lactose à 40% HR et 20kV à la Figure 3.9. La relation 
entre la densité moyenne de charges acquises et la tension ressemble sensiblement à une 
relation polynomiale de 3es degrés avec un point d'inflexion situé à OkV. Ce dernier 
commentaire est valable entre les bornes -20kV et 20kV. Une extrapolation du comportement 
à des tensions plus élevées est hasardeuse. La présence de ce point d'inflexion montre 
l'inefficacité du montage d'électrification à générer des charges électrostatiques (effet Corona) 
à de faibles tensions : [-10 kV, 10 kV]. 
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Potentiel appliqué à la barre de chargement (kV) 
Figure 3.8. Les charges acquises par des billes de verre pendant des tests d'électrification à 
plusieurs conditions d'humidité et tensions appliquées aux électrodes. 
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Figure 3.9. Les charges acquises par du lactose pendant des tests d'électrification à plusieurs 
conditions d'humidité et tensions appliquées aux électrodes. 
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Figure 3.10. Les charges acquises par du MCC pendant des tests d'électrification à plusieurs 
conditions d'humidité et tensions appliquées aux électrodes. 
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Figure 3.11. Les charges acquises par du xylitol pendant des tests d'électrification à plusieurs 
conditions d'humidité et tensions appliquées aux électrodes. 
84 Chapitre 3. Études rhéologiques et motifs électrostatiques 
La relation entre la densité moyenne des charges électrostatiques et les conditions 
d'humidité relative pour une tension donnée n'est pas nécessairement monotone. En effet, 
l'exemple du xylitol en témoigne : un maximum de charges électrostatiques est atteint pour 
une humidité relative de 40% à des tensions de -20 et 20kV. U s'avère donc nécessaire 
d'effectuer ces tests sur une grande plage de conditions d'humidité pour obtenir une vue 
d'ensemble fiable. Il faut toutefois admettre que les charges électrostatiques minimales sont 
souvent atteintes lors que les échantillons sont soumis à une humidité relative de 60%. 
La comparaison des densités de charge montre que les billes de verres présentent les 
plus faibles densités de tous les matériaux granulaires étudiés. Le xylitol et le MCC, quant à 
eux, acquièrent des charges relativement élevées. A titre d'exemple, à 20% HR, le xylitol 
obtient des charges de -20 nC/g (-20 kV) et 24 nC/g (20 kV). Le MCC obtient -28 nC/g (-20 
kV) et 15 nC/g (20 kV). Les charges mesurées en utilisant l'effet Corona du montage 
d'électrification sont supérieures à celles obtenues par des moyens triboélectriques pour des 
opérations peu ou moyennement énergétiques, telles que le mélangeur Turbula (voir Tableaux 
2.7 et 2.8). 
Il faut noter qu'à une tension de 0 kV, seules des charges triboélectriques sont générées. 
Elles proviennent en partie des contacts interparticulaires se produisant dans le dispositif 
d'alimentation par vibrations et des charges initialement présentes avant l'expérimentation. 
Pour les billes de verre, les charges triboélectriques générées par le montage expérimental sont 
positives. C'est également le cas des particules de MCC. Dans le cas du lactose et du xylitol, 
des charges négatives sont générées à de faibles taux d'humidité (12 et 20% HR) alors que des 
charges positives le sont à 40 et 60% HR. 
3.3.2 Résultats des temps de relaxation 
Pour évaluer l'influence des charges électrostatiques sur les opérations de lubrification 
des matériaux granulaires, il est important de choisir un matériau qui accumule une quantité de 
charges électrostatiques importante, mais également un matériau avec un temps de relaxation 
acceptable pour réaliser les manipulations nécessaires. La Figure 3.12 présente le cas du MCC 
et du xylitol à 20% HR qui subissent une électrification à -20 et +20 kV. Ces deux matériaux 
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sont avantageux, en particulier le xylitol, qui conserve des charges électrostatiques pour des 
périodes de temps intéressantes. Le MCC, quant à lui, présente un temps de relaxation 
relativement lent pour une tension de -20kV et extrêmement rapide à +20kV. Les ions positifs 
absorbés à la surface des particules de MCC semblent donc avoir un temps de relaxation 
beaucoup plus rapide que les ions négatifs générés lors d'une électrification à -20 kV. Dans la 
littérature, il n'y a pas d'explications claires pour expliquer la différence entre les décharges 
positive et négative d'un matériau [Cross, 1987]. 
Les expériences avec des humidités relatives plus élevées montrent des temps de 
relaxation extrêmement rapides qui ne peuvent pas être mesurés avec la méthode grossière 
utilisée. Ainsi, les études de lubrification à des conditions d'humidité plus élevées que 20% 
HR n'ont pas été réalisées. 
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Figure 3.12. Temps de relaxation pour le MCC et le xylitol à 20% HR et deux tensions (-20 et 
+20 kV). 
3.3.3 Résultats rhéologiques avec le MCC 
Cette section et la suivante présentent les tests rhéologiques qui ont été réalisés afin de 
quantifier l'influence des forces électrostatiques sur les opérations de lubrification avec le 
MCC et le Xylitol. Ces tests rhéologiques suivent la logique du plan expérimental présenté à la 
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section 3.2.5. Ainsi, une première comparaison est réalisée entre les trois traitements 
électrostatiques (-20, 0, +20 kV) et une seconde l'est entre les poudres chargées et déchargées 
pour un même traitement électrostatique. Le choix du MCC pour les tests rhéologiques à 20% 
HR repose sur le fait que ce matériau granulaire acquiert des densités de charges 
électrostatiques élevées avec le montage d'électrification. Le MCC possède également un 
temps de relaxation suffisamment long lorsqu'une tension de -20 kV est appliquée aux 
électrodes. 
Tout d'abord, le Tableau 3.2 donne les paramètres mesurés suite aux processus 
d'électrification, soit la densité de charges acquises, le pourcentage massique des pertes et la 
masse volumique de l'échantillon lubrifié pendant les tests de cisaillement. Ceux-ci ont été 
mesurés et répétés à plusieurs tensions. Il est intéressant de remarquer que la valeur moyenne 
absolue des charges pour une tension de -20 kV est nettement supérieure à celle obtenue à une 
tension de +20 kV. Ceci s'explique par le fait que les processus d'ionisation positif et négatif 
sont différents. 
Les pertes sont plus élevées à une tension de +20 kV qu'à celle de -20 kV. Celles-ci sont 
également non négligeables à 0 kV. Les particules de MCC possèdent une faible masse, elles 
subissent donc l'influence du courant d'entraînement de l'air qui est formé par les particules 
de MCC en chute libre dans le montage d'électrification. Une quantité non négligeable de 
particules se retrouve entraîné à l'extérieur du montage expérimental en raison de ce courant, 
d'où les pertes importantes à 0 kV. 
Ces pertes pour les trois traitements électrostatiques ne semblent pas avoir une influence 
sur la distribution granulométrique des échantillons collectés. En effet, les analyses des 
distributions de tailles avec le granulomètre laser des échantillons déchargés le confirment à la 
Figure 3.13. 
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Tableau 3.2. Paramètres mesurés suite aux tests d'électrification pour les expériences 
rhéologiques du MCC à 20% HR. 
Tension appliquée 
aux électrodes (kV) 
-20 
-20 
-20 
-20 
-20 
-20 
-20 
Moyenne 
Ecart-type 
0 
0 
0 
0 
Moyenne 
Ecart-type 
+20 
+20 
+20 
+20 
+20 
+20 
+20 
Moyenne 
Ecart-type 
Densité de 
charges (nC/g) 
-31,6. 
-26,4 
-30,4 
-17,9 
-28,3 
-29,0 
-20,3 
-26,3 
5,2 
0,0 
0,0 
0,0 
0,0 
0,0 
0,0 
13,6 
13,4 
18,3 
15,1 
15,0 
17,1 
19,0 
15,9 
2,2 
Perte(% 
massique) 
8,8 
7,2 
6,3 
8,0 
8,1 
6,2 
5,8 
7,2 
1,1 
7,1 
4,9 
7,5 
9,7 
7,3 
2,0 
8,6 
11,9 
10,6 
10,4 
9,6 
9,8 
12,1 
10,4 
1,3 
Période de 
décharge (O/N) 
O 
O 
O 
N 
N 
N 
N 
O 
O 
o 
N 
N 
N 
N 
Masse volumique 
(g/ml) 
0,396 
0,398 
0,394 
0,391 
0,397 
0,396 
0,395 
0,395 
0,002 
0,390 
0,394 
0,393 
0,396 
0,393 
0,003 
0,402 
0,402 
0,396 
0,398 
0,401 
0,409 
0,398 
0,401 
0,004 
La première comparaison des tests rhéologiques entre les trois traitements 
électrostatiques est illustrée à la Figure 3.14. Ces tests rhéologiques sont en fait des tests de 
cisaillement à ap = 6 kPa pour des mélanges lubrifiés constitués de particules chargées de 
MCC. Cette valeur de ap a été choisie de façon arbitraire. Les résultats sont présentés sous la 
forme de mesures de frottement en raison du comportement monolithique des échantillons 
lubrifiés, décrit au Chapitre 4. Sur cette figure, une différence est notable entre deux 
traitements électrostatiques : -20 et 0 kV. En effet, les traitements à 0 kV donnent des mesures 
de couples plus faibles que ceux à -20kV. Des tests de Student ont été utilisés pour évaluer 
l'hypothèse d'égalité entre ces deux traitements. Ces tests statistiques sont effectués entre les 
moyennes des frottements à une contrainte normale de 6 kPa et en supposant une variance 
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égale entre les deux groupes. La valeur du frottement à 6 kPa est utilisée, car elle est 
continuellement mesurée lors d'un test de cisaillement, ce qui n'est pas le cas pour les autres 
points de la courbe. La comparaison statistique entre les traitements -20 kV et 0 kV mène au 
rejet de l'hypothèse nulle avec une valeur de p égale à 0,029. En effet, cette valeur est 
inférieure au seuil de confiance a fixé à 0,05. Les comparaisons statistiques avec les autres 
traitements (0 vs 20 kV et -20 vs 20kV) ne mènent pas au rejet de l'hypothèse nulle. 
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Figure 3.13. Distributions granulométriques des échantillons de MCC déchargé après l'étape 
d'électrification à -20, 0. 20 kV. Les tests ont été réalisés à 20% HR. 
Ainsi, une influence des forces électrostatiques sur l'opération de lubrification est 
possible entre les traitements à -20 et 0 kV. Néanmoins, il faut comparer les résultats 
rhéologiques des échantillons chargés et déchargés pour dissocier l'impact des charges 
électrostatiques et l'influence du traitement électrostatique. Cette seconde comparaison est 
illustrée aux Figures 3.15 et 3.16 pour les deux traitements électrostatiques à -20 et 20 kV. 
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-20kV(2) 
-20kV(3) 
+20kV(1) 
+20kV(2) 
+20kV(3) 
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0kV(2) 
0kV(3) 
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Figure 3.14. Comparaison des mesures de frottement entre les parois de la cellule du 
rhéomètre FT4 et le bloc monolithique (MCC lubrifié) pour différents traitements 
électrostatiques. Les tests ont été réalisés à 20% HR. 
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Figure 3.15. Comparaison des mesures de frottement entre les parois de la cellule du 
rhéomètre FT4 et le bloc monolithique (MCC lubrifié) pour le MCC déchargé ou non à -20kV. 
Les tests ont été réalisés à 20% HR. 
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Figure 3.16. Comparaison des mesures de frottement entre les parois de la cellule du 
rhéomètre FT4 et le bloc monolithique (MCC lubrifié) pour le MCC déchargé ou non à 20kV. 
Les tests ont été réalisés à 20% HR. 
À la Figure 3.15, il n'y a pas de différence entre les tests rhéologiques pour les poudres 
chargées et celles déchargées qui ont subi un traitement électrostatique à -20 kV. Ceci nous 
mène à la conclusion que les différences observées entre les traitements à -20 et 0 kV, 
illustrées à la Figure 3.14, sont provoquées par le montage expérimental et non par les charges 
électrostatiques durant la lubrification du MCC. Le traitement électrostatique à -20 kV induit 
donc une modification de l'échantillon granulaire. La nature de cette modification reste 
inconnue. Dans le cas du traitement à +20 kV, la Figure 3.16 confirme les résultats présentés à 
la Figure 3.14 et donc, l'absence d'une influence des forces électrostatiques sur la 
lubrification. 
3.3.4 Résultats rhéologiques avec le xylitol 
Le xylitol est le second matériau granulaire utilisé pour ces tests rhéologiques. Il 
présente des particularités intéressantes, tant au niveau de l'amplitude élevée des charges 
acquises avec le montage d'électrification que son temps de relaxation. 
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Les données obtenues suite au test d'électrification avec le xylitol sont présentées au 
Tableau 3.3. Les densités de charges sont plus élevées que celles obtenues précédemment et 
illustrées à la Figure 3.7. Ceci est imputable à un meilleur positionnement de la barre 
d'électrification dans le montage expérimental. En ce qui a trait aux pertes, elles sont 
négligeables à OkV. Ce n'est pas le cas pour les expériences à -20 et +20 kV. Ces pertes 
pourraient expliquer l'écart significatif des masses volumiques entre -20 et 20 kV et celles à 0 
kV. En effet, les traitements électrostatiques pourraient modifier certaines caractéristiques des 
échantillons granulaires. Toutefois, les analyses de distributions de tailles avec le 
granulomètre laser à la Figure 3.17 pour les échantillons déchargés ne confirment pas cette 
hypothèse. 
Tableau 3.3. Paramètres mesurés suite aux tests d'électrification pour les expériences 
rhéologiques du xylitol à 20% HR. 
Tension appliquée Densité de Perte (% Période de Masse volumique 
aux électrodes (kV) charges (nC/g) massique) décharge (Q/N) (g/ml) 
-20 -37,2 3,9 O 0,584 
-20 -35,2 8,2 O 0,590 
-20 -38,8 12,3 O 0,582 
-20 -35,4 7,0 N 0,578 
-20 -32,6 9,5 N 0,581 
-20 -33,8 6,3 N 0,584 
-20 ^ 9 6,2 N 0,579 
Moyenne -35,3 7,6 0,583 
Fca t type 7,1 7 7 -_- Q;QQ4 
0 ^5 0 2 ™ - 0,596 
0 -0,3 0,4 - — 0,594 
0 -0,6 0,7 — - 0,601 
Moyenne -0,5 0,4 - — 0,597 
ÉcartjIE^ °>2 _ °tL ^ r : °'004 
+20 28,9 6,4 O 
+20 27,5 9,1 O 0,593 
+20 28,9 5,2 O 0,588 
+20 33,0 7,7 N 0,585 
+20 32,0 9,0 N 0,580 
+20 3_U 6fl N 0,582 
Moyenne 30,2 7,2 - — 0,586 
Écart-type 2,1 1,6 ----- 0,005 
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Figure 3.17. Distributions granulométriques des échantillons de xylitol déchargé après l'étape 
d'électrification à -20, 0. 20 kV. Les tests ont été réalisés à 20% HR. 
Les comparaisons des tests rhéologiques à ap = 6 kPa pour les trois traitements 
électrostatiques sont présentées à la Figure 3.18. Encore une fois, les résultats sont présentés 
sous la forme de mesures de frottement en raison du comportement monolithique des 
échantillons lubrifiés. Cette figure révèle une différence entre deux traitements électrostatiques 
(-20 et 20 kV). En effet, le traitement à 20 kV donne des mesures de frottement plus faibles 
que celui à -20kV. Des tests de Student ont été utilisés pour évaluer l'hypothèse d'égalité entre 
les moyennes des frottements mesurées à ap = 6 kPa, en supposant une variance égale entre 
les deux traitements comparés. La comparaison de ces traitements mène à un rejet de 
l'hypothèse nulle avec une valeur de p égale à 0,018. Cette valeur est inférieure au seuil de 
confiance a fixé à 0,05. Les comparaisons statistiques pour les autres traitements (-20 vs 0 kV 
et 0 vs 20kV) ne mènent pas au rejet de l'hypothèse nulle. 
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Figure 3.18. Comparaison dés mesures de frottement entre les parois de la cellule du 
rhéomètre FT4 et le bloc monolithique (xylitol lubrifié) pour différents traitements 
électrostatiques. Les tests ont été réalisés à 20% HR. 
Il reste maintenant à déterminer si cette différence à -20 kV est causée par les charges 
électrostatiques ou au montage expérimental. La Figure 3.19 apporte une réponse ambigUe. Il 
est plausible qu'une différence soit présente entre le comportement des échantillons chargés et 
déchargés. Toutefois, ceci implique le rejet de ka courbe <<-20kV(2) - déchargé » pour cause 
d'observation aberrante. La question consiste à déterminer si cette courbe peut être rejetée. La 
réponse est négative. Toutefois, l'écart entre cette courbe et ses semblables est important et 
selon notre expérience avec le rhéomètre FT4, les répétitions de tests de cisaillement ont 
toujours mené à quelques résultats qui s'éloignaient de ses semblables, d'où la nécessité de 
connaître les sources de variabilité et d'améliorer le conditionnement. 
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Figure 3.19. Comparaison des mesures de frottement entre les parois de la cellule du 
rhéomètre FT4 et le bloc monolithique (xylitol lubrifié) pour le xylitol déchargé ou non à 
20kV. Les tests ont été réalisés à 20% HR. 
Dans le cas du traitement à +20 kV, la comparaison des échantillons chargés et 
déchargés (Figure 3.20) mène par contre à une analyse beaucoup moins ambiguë. En effet, il 
n'y a pas de différence notable. Ainsi, l'effet des forces électrostatiques sur la lubrification 
pour des traitements électrostatiques à +20kV est inexistant. 
La série d'expériences présentée ici avec le xylitol a été répétée plusieurs fois sur 
plusieurs périodes afin de valider ou infirmer ces données. Malheureusement, ces répliques ont 
toujours montré des caractères erratiques ou aberrants. De plus, avec la découverte de la 
problématique du bloc monolithique traitée au Chapitre 4, l'effort de recherche sur cette 
question a cessé. Ainsi, l'absence de reproductibilité met en doute l'influence des charges 
électrostatiques sur l'efficacité des opérations de lubrification avec le xylitol, mais démontre 
surtout le caractère imprévisible des expériences traitant des forces électrostatiques. 
Néanmoins, au Chapitre 5, avec une méthodologie différente, nous verrons que les charges 
électrostatiques peuvent avoir une influence sur le comportement rhéologique des matériaux 
granulaires avec les parois. 
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Figure 3.20. Comparaison des mesures de frottement entre les parois de la cellule du 
rhéomètre FT4 et le bloc monolithique (xylitol lubrifié) pour le xylitol déchargé ou non à 
20kV. Les tests ont été réalisés à 20% HR. 
3.4 Motifs électrostatiques 
Dans l'introduction de ce chapitre, nous avons fait mention de motifs électrostatiques 
observés lors des étapes d'électrification des matériaux granulaires. En effet, lors de la collecte 
des particules chargées du montage expérimental, certaines adhèrent à la surface du sac en 
polypropylène et forment des motifs bien déterminés qui dépendent de la polarité des charges 
acquises. Pour une polarité positive, les particules forment des motifs compacts alors que pour 
des polarités négatives des dendrites sont formées. Par contre, il faut noter que ces motifs 
électrostatiques ne se forment pas sur un support métallique à cause de la conductivité de ce 
dernier. 
Cette section est incluse dans ce chapitre tout d'abord parce que ces motifs 
électrostatiques sont formés suite à l'imposition de charges générées par le montage 
expérimental décrit dans ce chapitre à la section 3.2.2; la seconde raison est que ces motifs 
électrostatiques peuvent être considérés sous l'angle de la rhéologie granulaire, soit l'étude de 
la déformation et de l'écoulement de la matière granulaire. En effet, ces motifs découlent d'un 
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arrangement ordonné provoqué par un déplacement des particules dans le temps et dans 
l'espace. Ceci répond donc au thème de ce chapitre : l'étude des forces électrostatiques sur la 
rhéologie granulaire. 
Ces motifs électrostatiques sont créés lorsque les particules d'un matériau granulaire, 
alimentées au montage expérimental, acquièrent des charges électrostatiques. Les particules 
sont collectées dans la cage de Faraday. Une fraction de celles-ci ( « 1 % massique) adhère à la 
surface du sac en plastique contenu dans la cage et forme des motifs particuliers. Les motifs 
obtenus ont été photographiés à l'aide d'un stéréomicroscope (Leica MZ FLIII, Leica 
Microsystems SA, Suisse) à faible (0.8X) et à fort grossissement (8.0X). Les motifs sont 
illustrés à faible grossissement à la Figure 3.21 pour deux matériaux granulaires, le MCC et le 
carbonate de calcium (CaCÛ3). 
Ces motifs ne semblent dépendre que de la polarité de la charge sur les particules. La 
distribution granulométrique et la morphologie granulaire ne semblent pas être des paramètres 
significatifs pour déterminer la forme de ceux-ci. En effet, le MCC et le CaC03 sont des 
matériaux granulaires très différents, tant du point de vue de la taille que de la forme, or des 
motifs similaires sont observés. Ces motifs sont également observés pour le lactose et le 
xylitol. 
Ces motifs sont similaires aux figures de Lichtenberg [1777] qui sont obtenues en 
saupoudrant des particules sur une plaque diélectriques ayant subi une décharge électrique 
[Takahashi, 1979]. Dépendamment des charges sur les particules, celles-ci vont adhérer sur la 
plaque et former des motifs caractéristiques. L'utilisation des figures de Lichtenberg permet 
d'identifier la polarité et l'emplacement des charges résiduelles résultant de la décharge 
électrique sur la plaque. Les formes et les dimensions des figures de Lichtenberg dépendent de 
la polarité et de l'importance de la décharge électrique ainsi que la nature du gaz utilisé et sa 
pression [Takahashi, 1979]. 
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Les images des motifs électrostatiques obtenus à fort grossissement (8X) sont également 
très intéressantes, surtout dans le cas des particules de CaCCh qui possèdent des formes 
sphériques et des tailles granulométriques élevées. En effet, ces deux caractéristiques du 
CaCÛ3 permettent d'effectuer des analyses de la distribution granulométrique à diverses 
positions sur les motifs électrostatiques. Pour les traitements électrostatiques à -25 kV, des 
images ont été prises à deux positions : aux bras dendritiques et à leur point de confluence 
(source). À +25kV, deux emplacements sont également caractérisés : le centre du motif et la 
bordure de celui-ci. La Figure 3.22 présente ces cas. 
Centre, Centre2 Extrémité, Extrémité2 
Figure 3.22. Motifs électrostatiques à fort grossissement (8X) pour des particules de CaCC^. 
Les images représentent divers emplacements au sein des motifs selon les deux tensions 
appliquées aux électiodes ( 25 et 25 kV) Les tests ont été réalisés à 20% HR. 
Les analyses de taille sont effectuées en utilisant le logiciel de traitement d'images 
SigmaScan Pro 5 (Systat Software Inc, É.-U.). Les particules jointes sur les images à 8X sont 
segmentées. Cette étape de segmentation est difficile sinon impossible avec les autres 
matériaux granulaires étudiés dans ce chapitre en raison de leurs formes irrégulières et/ou de 
leur faible taille. Avec une image segmentée, le logiciel peut alors évaluer les diamètres de 
Feret pour chaque particule et fournir une distribution de taille. Les Figures 3.23 et 3.24 
présentent ces analyses granulométriques pour le CaCC>3 aux divers emplacements décrits 
précédemment. Chaque distribution représente un échantillon de 150 à 350 particules. 
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Figure 3.23. Comparaison des distributions granulométriques entre les bras dendritiques des 
motifs et leur point de confluence pour le CaC03 à -25 kV (20% HR). 
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Figure 3.24. Comparaison des distributions granulométriques entre les centres des motifs et 
leur extrémité pour les motifs électrostatiques du CaC03 à +25 kV (20% HR). 
Les Figures 3.23 et 3.24 montrent clairement la présence de phénomènes de ségrégation 
spatiale pour les motifs électrostatiques obtenus avec le CaCC>3. En effet, à +25 kV, les 
particules fines se retrouvent sur les bordures des motifs alors que les particules plus 
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volumineuses se retrouvent au centre de ceux-ci. Ce comportement nous amène à l'hypothèse 
suivante pour expliquer cette ségrégation : les particules fines ont une inertie beaucoup plus 
faible que les particules volumineuses. Alors, si des forces de répulsion électrostatique ont été 
présentes à un moment durant la formation de ces motifs, elles n'ont pas été suffisantes pour 
éloigner entre elles les particules volumineuses au centre du motif. Toutefois, elles auraient été 
capables d'éloigner les particules plus fines, en raison de leur faible inertie. 
De plus, il faut réaliser que l'induction de charges électrostatiques, autant à -25 qu'à 
+25 kV, sur les particules de CaCÛ3 de plus de 100 p m est suffisante pour établir une 
adhésion sur la paroi du sac, ce qui n'est pas le cas pour un traitement à 0 kV. Lorsque 
l'adhésion est établie, les particules restent en place même si les charges électrostatiques sont 
dissipées, en raison des forces de Van der Waals [Visser, 1995]. 
3.5 Conclusion du chapitre 
L'objectif de ce chapitre était de rapporter les expériences qui ont été réalisées dans le 
cadre de cette thèse pour étudier l'influence des forces électrostatiques sur la rhéologie 
granulaire. Il faut toutefois admettre que peu de réponses ont été apportées et que plusieurs 
nouvelles questions ont été posées. Il suffit de penser aux problèmes de reproductibilité des 
expériences rhéologiques avec les formulations lubrifiées de MCC et de xylitol. Ou bien, la 
faible compréhension des raisons causant la formation des motifs électrostatiques, n faut 
comprendre que les phénomènes électrostatiques dans les milieux granulaires sont des 
phénomènes qui sont souvent erratiques, difficiles à mesurer et qui portent à interprétation. 
Leur influence ne fait également pas l'objet d'un consensus [Balachandra, 1987; Schwedes, 
2003]. 
Toutefois, ce chapitre rapporte des connaissances et des méthodes utiles : un montage 
d'électrification qui permet d'assurer un contrôle sur l'amplitude et la polarité des charges 
électrostatiques acquises par des particules, la découverte de la problématique du rhéomètre 
FT4 qui est traitée au Chapitre 4, la possibilité d'une influence électrostatique sur l'étape de 
lubrification pour le xylitol (ceci mène au Chapitre 5), et la présence de motifs 
électrostatiques. Ce chapitre constitue donc la base et le point de départ de cette thèse. 
CHAPITRE 4 RHÉOMÈTRE FT4 ET BLOCS 
MONOLITHIQUES 
4.1 Introduction du chapitre 
Au chapitre précédent, nous avons fait allusion à la problématique découverte avec le 
rhéomètre FT4 durant des tests de cisaillement. Les résultats de ces tests ne donnent pas des 
informations sur les interactions particule-particule mais plutôt sur celles particule-paroi. Cette 
problématique survient lorsque des formulations granulaires sont suffisamment lubrifiées avec un 
agent lubrifiant ou glissant, tel que le MgSt. Dans ces cas précis, le matériau granulaire, sollicité 
de cisaillement dans la cellule du rhéomètre FT4, ne cède pas. Il n'y a pas de zone de cisaillement 
entre deux plans granulaires. Le matériau granulaire agit plutôt comme un bloc monolithique qui 
se déplace à la même vitesse de rotation que la tête de la cellule de cisaillement. Il existe donc un 
frottement entre la surface de la colonne granulaire et les parois de la cellule de cisaillement. Le 
phénomène n'est pas visible à l'œil nu en raison de la faible vitesse de rotation lors des tests de 
cisaillement (6 à 187min) et l'absence de repères visuels au sein de la colonne. 
Il en résulte donc que les mesures du rhéomètre FT4 ne permettent pas d'évaluer les 
courbes d'écoulement au seuil dans ces cas précis. L'ignorance de ce phénomène mène à des 
conclusions erronées qui rendent caduque le design ou la mise au point d'expérimentations, de 
procédés ou de produits. Une partie du Chapitre 3 de cette thèse en est un exemple. Néanmoins, 
d'un point de vue physique, la problématique observée présente des phénomènes intéressants à 
être étudiés. 
En effet, la première partie de ce chapitre démontre clairement la problématique en 
visualisant le déplacement de la colonne granulaire avec l'aide d'un agent colorant. Par la suite, 
nous montrons qu'une simple modification de la cellule de cisaillement peut résoudre le 
problème. La visualisation des comportements des colonnes granulaires avec des traceurs montre 
des phénomènes inusités, comme la présence de deux plans de cisaillement durant la phase 
initiale des tests de cisaillement avec la cellule modifiée. Une étude comparative est ensuite 
menée entre la cellule de cisaillement de Jenike et le rhéomètre FT4 pour des matériaux 
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granulaires lubrifiés ou non. Des remarques concernant les possibles causes de divergences entre 
la cellule de Jenike et le rhéomètre FT4 sont émises à la lumière de cette comparaison. 
La deuxième partie du chapitre étudie et valorise le phénomène du bloc monolithique. Une 
comparaison est effectuée entre les mesures expérimentales obtenues à partir de ces cas 
particuliers et deux modèles numériques : l'analyse de Janssen [1895] et la méthode des 
caractéristiques [Sokolovski, 1965]. Ceux-ci estiment la distribution des contraintes au sein de 
colonnes granulaires au repos. Ces deux modèles ont été présentés à la section 2.4. Par 
conséquent, l'objectif de cette seconde partie est de mieux comprendre l'exactitude et les limites 
de ces deux modèles ainsi que leurs hypothèses respectives afin de représenter notre cas 
particulier. D est important de rappeler que ces deux modèles sont basés sur une mécanique des 
matériaux continus et ne peuvent pas prendre en considération des phénomènes discrets, tels que 
les fluctuations de contraintes et la présence de chaînes de force. 
Il est à noter que des comparaisons similaires ont été réalisées par d'autres auteurs. Par 
exemple, dans une étude de Bruni et al. [2007], le couple agissant sur la lame d'un agitateur 
mécanique dans un lit aéré a été estimé par une méthode directe de tranches infinitésimales 
inspirée par l'analyse de Janssen. Ils ont constaté que la solution dans un état passif {arr > azz) 
prédisait mieux les observations expérimentales. Tardos et al. [1998, 2003], quant à eux, ont 
effectué des mesures de couple sur des matériaux granulaires aérés soumis à des cisaillements 
dans un dispositif Couette et ils ont proposé une modélisation de ce phénomène. Les poudres 
étaient cisaillées dans l'entrefer formé par un cylindre interne en rotation et un cylindre externe 
fixe. Les deux cylindres présentaient des surfaces rugueuses. La surface de l'échantillon ne 
subissait aucune surcharge ou seulement une faible contrainte normale formée par un excès de 
poudres statiques. Le modèle analytique a été dérivé à partir de la condition au seuil Von Mises et 
la règle d'écoulement coaxial [Schaeffer, 1987]. Ils ont montré que, dans une colonne granulaire 
en cisaillement continu, les contraintes normales et de cisaillement augmentent 
proportionnellement avec la profondeur de la colonne. Ce comportement s'éloigne de la relation 
exponentielle pour des colonnes granulaires fixes, comme l'indique l'analyse de Janssen. 
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Ce chapitre est basé en partie sur une publication intitulée «Stress distribution in lubricated 
vs unlubricated pharmaceutical powder columns and their container walls during translational 
and torsional shear testing» [Léonard et Abatzoglou, 2010]. Les coauteurs de l'article sont 
l'auteur (G. Léonard) et le directeur de cette thèse (N. Abatzoglou). Ce chapitre diffère en 
quelques points de l'article. En effet, une section sur la comparaison du modèle de Janssen et de 
la méthode des caractéristiques a été ajoutée, ainsi que certains commentaires. 
4.2 Matériaux et méthodes 
4.2.1 Matériaux granulaires, conditionnement et lubrification 
Les propriétés de cisaillement d'excipients lubrifiés ou non, couramment utilisés dans 
l'industrie pharmaceutique, ont été quantifiées avec le rhéomètre FT4 et la cellule de cisaillement 
de Jenike. Le Tableau 4.1 illustre les fonctions et les propriétés granulométriques de ces 
matériaux : le xylitol, le MCC et le DCP. Le MgSt est utilisé comme agent lubrifiant et glissant. 
Avant chaque expérience, les matériaux granulaires sont conditionnés à 20% HR pendant plus de 
2 jours dans une chambre à humidité contrôlée. Les échantillons de poudre sont en équilibre 
après cette période de conditionnement. Tous les tests de cisaillement avec le rhéomètre FT4 sont 
effectués à l'intérieur de la chambre pour maintenir les échantillons aux mêmes conditions 
d'humidité. Le niveau d'humidité est maintenu dans la chambre avec le procédé expliqué à la 
section 3.2.1. 
La lubrification des excipients se fait avec le MgSt. Les formulations lubrifiées contiennent 
1% massique de MgSt. Un mélangeur en V de 16-qt (Patterson Kelley Company, Inc, East 
Stroudsburg, PA, É.-U.) est utilisé pour les opérations de lubrification. L'excipient pur est chargé 
par le bras droit du mélangeur. La masse requise en MgSt (1% massique) est ensuite ajoutée par 
le même bras. Le mélange occupe environ 50% de la capacité d'opération du mélangeur. Le 
temps de mélange est fixé à 5 minutes, et ce, à une vitesse de 24 tours/minute. 
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Tableau 4.1. Fonctions et distributions granulométriques des excipients utilisés. 
Excipients Noms et fournisseurs Fonctions Distribution granulométrique (um) 
dio dsg dcjn 
MgSt 
MCC 
DCP 
Xylitol 
NFDP/EP, Crompton 
AvicelPH101,FMC 
DI-Tab, Rhodia 
Xylitab 100, Dansico 
Lubrifiant 
Diluant et désintégrant 
Diluant 
Edulcorant 
2 
26 
61 
123 
8 
74 
154 
251 
26 
163 
294 
461 
4.2.2 Tests de cisaillement avec la cellule FT4 et celle de Jenike 
Les propriétés de cisaillement des excipients lubrifiés ou non sont évaluées avec le 
rhéomètre FT4 et la cellule de cisaillement de Jenike. On peut retrouver la description du 
rhéomètre FT4 à la section 2.3.4. Comme nous l'avons mentionné plus tôt, une modification est 
proposée au design de la cellule afin de corriger la problématique. Deux configurations sont donc 
comparées. La première est la configuration proposée par le fabricant (Freeman Technology Ltd) 
que nous nommons la configuration Freeman. Elle se compose d'un récipient cylindrique dont les 
parois sont en borosilicate et la base sans rugosité en Delrin. La seconde propose une 
modification à la surface de la base du récipient en introduisant des rainures sur celle-ci. La 
procédure ASTM suggère ces rainures pour la cellule de cisaillement Peschl [ASTM, 2001]. Les 
deux bases à l'étude sont présentées à la Figure 4.1. 
Figure 4.1. Les deux bases de la cellule de cisaillement du rhéomètre FT4. (a) La configuration 
Freeman et (b) celle modifiée. 
105 
Un protocole pour les tests de cisaillement a été spécifiquement conçu pour cette étude, en 
s'inspirant de la méthode proposée par Freeman Technology Ltd et la procédure ASTM pour la 
cellule Peschl [ASTM, 2001]. Les différentes étapes nécessaires pour les tests de cisaillement 
sont disponibles sous la forme de routines normalisées dans le logiciel FT4. Un échantillon de 
poudre est initialement conditionné par l'action d'un agitateur mécanique. Cette étape est 
nécessaire afin «d'uniformiser» l'état des contraintes au sein de la colonne granulaire afin 
d'assurer une reproductibilité pour tous les tests. L'échantillon est ensuite consolidé pendant 60 
secondes à la contrainte normale de consolidation spécifiée (i.e. ap = 3, 6 ou 9 kPa) à l'aide d'un 
piston. À la suite de l'opération de consolidation, le matériel excédentaire est exclu de la cellule 
de cisaillement avec le demi-niveau de la cellule. Une surface plane est obtenue. Quatre cycles de 
précisaillement à ap sont effectuées sur l'échantillon avec la tête de cisaillement du FT4 à une 
vitesse angulaire fixe (187min) pour une rotation de 25°. Quatre étapes de précisaillement sont 
suffisantes pour obtenir des valeurs de contrainte de cisaillement stables (TP). Les étapes de 
cisaillement sont amorcées en suivant le protocole de la section 2.3.5. Un exemple de données 
brutes générées par cette procédure est illustré à la Figure 4.2 pour un échantillon lubrifié de 
MCC à ap = 3kPa. Les graphiques indiquent (a) la position de la tête de la cellule de cisaillement 
dans la direction axiale, (b), la contrainte normale appliquée sur l'échantillon et (c), la contrainte 
de cisaillement requise pour maintenir le processus de cisaillement. Ces données sont enregistrées 
avec le logiciel FT4 et sont ensuite traitées avec une routine Matlab (Mathwork, É.-U.). Pour 
chaque test de cisaillement, la cellule de cisaillement est soigneusement nettoyée. L'ordre des 
étapes de nettoyage est le suivant: savonnage et rinçage avec de l'eau, rinçage avec de l'éthanol, 
séchage avec un chiffon propre, séchage à l'air comprimé et conditionnement dans la chambre à 
humidité contrôlée pour 15 min. 
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MCC (1% massique de MgSt) a :3kPa 
800 900 
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1100 1200 1300 1400 
Figure 4.2. Exemple de données brutes obtenues lors d'un test de cisaillement avec le rhéomètre 
FT4. Echantillon lubrifié de MCC à ap = 3kPa. 
Les tests sont menés conformément à un plan expérimental avec les paramètres présentés 
au Tableau 4.2. Chaque test de cisaillement avec le rhéomètre FT4 est répété une seule fois. 
Tableau 4.2. Paramètres et niveau pour le plan expérimental. 
Excipient Lubrification Configuration Humidité relative, %HR 
Xylitol 
MCC 
DCP 
0% massique en MgSt 
(Excipient pure) 
1 % massique en MgSt 
3 kPa Freeman 
(Base lisse) 
6kPa 
Modified 
9 kPa (Base raînurée) 
20% 
Pour disposer d'une base de comparaison avec le rhéomètre FT4, des tests de cisaillement 
sont également entrepris avec la cellule de Jenike en suivant les directives du standard ASTM 
[2000]. Les courbes d'écoulement au seuil sont mesurées au même ap (3, 6 ou 9 kPa) utilisés 
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précédemment avec une cellule de 95-mm en acier inoxydable. D faut mentionner que les tests de 
cisaillement avec la cellule Jenike sont conduits à l'extérieur de la chambre d'humidité contrôlée 
en raison de la petitesse de celle-ci. Toutefois, les essais sont réalisés rapidement dans des 
conditions ambiantes similaires à celles de la chambre (15 à 35% HR). Chaque échantillon de 
poudre est conditionné dans la chambre comme pour les tests avec le rhéomètre FT4. Aucun 
changement visuel n'est relevé dans le comportement des échantillons pendant les essais Jenike 
suite à l'exposition à l'air ambiant. Les données brutes obtenues sont enregistrées avec une routine 
Labview et ensuite traitées avec un programme Matlab. Les deux programmes ont été écrits par 
l'auteur de cette thèse. 
4.2.3 Inspection visuelle de la zone de cisaillement 
Le comportement des blocs monolithiques pour les poudres lubrifiées avec la configuration 
Freeman est démontré en effectuant le suivi de la zone de cisaillement avec des traceurs colorés 
durant les étapes de cisaillement. Les inspections visuelles sont réalisées avec les excipients purs 
ou lubrifiés, en utilisant les deux configurations proposées de la cellule de cisaillement du 
rhéomètre FT4, celle de Freeman et celle modifiée. Les conditions suivantes sont imposées 
durant le cisaillement de la colonne : ap = 6 kPa et une vitesse angulaire de 18 7min pour un 
cisaillement total de 180°. 
Les traceurs sont produits en ajoutant quelques gouttes de colorant alimentaire à un 
échantillon d'excipient pur, jusqu'à l'obtention d'une coloration satisfaisante. Le matériau 
granulaire résultant est tamisé avec un tamis de 1.18 mm et ensuite séché pendant plus de 2 jours 
à 20% RH. Après cette période de séchage, le traceur est à nouveau tamisé et est prêt pour 
l'expérimentation. Dans les cas où les excipients doivent être lubrifiés, 1 % massique de MgSt est 
ajouté aux traceurs. La lubrification s'effectue manuellement dans un petit sac en plastique en 
basculant 30 fois celui-ci. 
Avant chaque inspection visuelle de la zone de cisaillement, la cellule de cisaillement est 
lavée, rincée avec de l'éthanol, séchée à l'air comprimé et conditionnée à 20% HR pendant 15 
min. L'excipient pur ou lubrifié est inséré dans la cellule de cisaillement et une étape de 
conditionnement mécanique est réalisée. Cette étape de conditionnement est jugée nécessaire à 
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certaines occasions pour les excipients lubrifiés. Elle reproduit la lubrification des parois de la 
cellule de cisaillement lors de l'étape de conditionnement des tests de cisaillement du rhéomètre 
FT4. En effet, l'action de l'agitateur mécanique pendant le conditionnement est suffisante pour 
amorcer une lubrification des parois de la cellule de cisaillement et ainsi créer le phénomène du 
bloc monolithique. L'échantillon est ensuite retiré de la cellule afin de positionner le traceur sur 
une fraction des parois de la cellule. Celui-ci est introduit par une ouverture formée par une 
spatule appuyée contre la surface de la cellule. L'excipient non coloré est ensuite ajouté pour 
combler l'espace vacant de la cellule. La spatule est soigneusement retirée de la cellule, laissant 
ainsi une bande colorée visible à la surface de la paroi en borosilicate. L'excès de matériau 
granulaire est exclu de la cellule. Le traceur représente plus ou moins 5% de la masse totale de 
l'échantillon. Des photos de la bande colorée sont acquises toutes les 30 s avec un appareil photo 
numérique (Nikon Coolpix S210 8.0MP, Japon) pour suivre l'évolution de la zone de 
cisaillement. 
4.3 Résultats expérimentaux 
4.3.1 Suivi de la zone de cisaillement 
Comme nous l'avons mentionné dans l'introduction de ce chapitre, la configuration 
Freeman de la cellule de cisaillement ne parvient pas à fournir des courbes de rendement au seuil 
appropriées lorsque la formulation contient un agent lubrifiant, tel que le MgSt à 1% massique. 
L'échantillon cisaillé agit comme un bloc monolithique, et un frottement se produit entre la 
surface de la colonne et les parois de la cellule de cisaillement. Ce phénomène est illustré sur les 
Figures 4.3 à 4.5 sous la séquence Freeman-Lubrifié. Ce comportement indique que le frottement 
entre la colonne granulaire et les parois lubrifiées de la cellule de cisaillement (surface en 
borosilicate et base lisse en Delrin) est inférieur à la friction entre deux plans granulaires où la 
rupture est censée se produire pour tous tests de cisaillement valables. Toutefois, il faut 
mentionner qu'en absence de MgSt, le comportement du bloc monolithique n'est pas présent à la 
fois pour la configuration Freeman et celle modifiée. On peut voir ceci, sous les séquences 
Freeman-Pure et Modifié-Pure des Figures 4.3 à 4.5. Ainsi, dans ces cas, la friction entre la 
colonne granulaire et les parois de la cellule de cisaillement est plus élevée que le frottement 
entre les 2 plans granulaires où la défaillance se produit. En fait, intuitivement, ces observations 
ne sont pas surprenantes, puisque le MgSt agit comme agent lubrifiant, ce qui conduit à une 
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importante réduction (dans certains cas, quasi complets) de la friction entre l'échantillon et les 
parois. Pudasaini et Hutter [2007] illustrent de tels effets pour des phénomènes naturels tels que 
les glissements de terrain, les avalanches et les écoulements granulaires rapides. 
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Figure 4.3. Inspection visuelle de la zone de cisaillement pour les deux configurations de la 
cellule du FT4. Le test est effectué avec le Xylitol pur ou lubrifié (1% en MgSt) à ap = 6 kPa. 
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Figure 4.4. Inspection visuelle de la zone de cisaillement pour les deux configurations de la 
cellule du FT4. Le test est effectué avec le MCC pur ou lubrifié (1% en MgSt) à ap = 6 kPa. 
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Figure 4.5. Inspection visuelle de la zone de cisaillement pour les deux configurations de la 
cellule du FT4. Le test est effectué avec le DCP pur ou lubrifié (1% en MgSt) à av = 6 kPa. 
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Il est intéressant de noter qu'une étape de conditionnement est jugée nécessaire dans 
certains cas pour reproduire ce comportement monolithique. Dans la littérature, le mécanisme de 
lubrification par le MgSt passe par la formation d'un film mince couvrant les particules formant 
le matériau granulaire. Cette couche mène à une réduction des forces d'adhésion 
interparticulaire. Tout d'abord, des particules de MgSt sont absorbées sur la surface des particules 
du milieu granulaire [Shah et Mlodozeniec, 1977]. En poursuivant le mélange, les effets de 
cisaillement induisent une dé-stratification ou dé-agglomération des particules du lubrifiant, 
conduisant alors à l'expansion du film lubrifiant sur le matériau granulaire. Un phénomène 
similaire se produit avec la lubrification des parois. Dans le cas où aucune étape de 
conditionnement est nécessaire, il n'est pas clair comment les murs se lubrifient sans étape de 
conditionnement. Il est possible que l'étape de préconsolidation et/ou l'introduction de 
l'échantillon dans la cellule soient suffisantes pour amorcer une lubrification des parois de la 
cellule. Lorsque l'étape de conditionnement est nécessaire, l'action de l'agitateur est suffisante 
pour provoquer une lubrification des parois de la cellule. Par conséquent, une petite quantité de 
cisaillement sous une contrainte normale est suffisante pour provoquer le comportement 
monolithique. 
Une augmentation du frottement entre la cellule de cisaillement et la colonne granulaire est 
nécessaire pour enrayer ce comportement monolithique avec les matériaux granulaires lubrifiés. 
Trois possibilités sont envisagées : augmenter la rugosité des parois, élever la hauteur de ces 
parois et modifier la base. La dernière a été retenue. Augmenter la rugosité des parois en 
borosilicate de la cellule de cisaillement a été jugé problématique. Une telle modification 
introduit un frottement supplémentaire entre le matériau granulaire piégé dans la tête de la cellule 
de cisaillement et les parois rugueuses en borosilicate de la cellule. L'évaluation de ce frottement 
supplémentaire complexifie l'interprétation et l'analyse des résultats. Cette modification a donc 
été rejetée. La deuxième proposition consistant à élever la hauteur de la colonne granulaire, de 44 
mm à 81 mm, pour augmenter la friction totale agissant sur la paroi en borosilicate s'est révélée 
fonctionnelle. Toutefois, la taille requise de l'échantillon pour effectuer ces tests de cisaillement a 
été jugée excessive. Finalement, la troisième modification a été adoptée. Elle consiste à 
remplacer la base lisse de la cellule de cisaillement, Figure 4.1 (a), par une surface rainurée, 
Figure 4.1 (b). Les Figures 4.3-5, sous les séquences Modifié-Lubrifié, montrent, lorsque la base 
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rainurée est employée, que les échantillons cisaillés cèdent et forment une zone de cisaillement 
entre deux plans granulaires à proximité de la tête de la cellule de cisaillement. La zone de 
cisaillement est maintenue entre le matériel granulaire piégé dans les 18 segments de la tête de 
cisaillement et la colonne granulaire en dessous, qui cette fois reste statique. En se fondant sur 
ces observations, la nouvelle configuration empêche la formation du bloc monolithique. 
Nous verrons au chapitre suivant que la friction sur le mur dépend de la nature et de la 
rugosité de la surface, du matériau granulaire, de l'humidité relative et de l'état de lubrification. 
Par exemple, dans notre cas, la friction avec le borosilicate varie en fonction de la concentration 
en MgSt, alors que la surface de Delrin ne l'est pas. Ainsi, pour la surface en borosilicate, une 
augmentation de la concentration de MgSt dans la formulation entraîne une réduction de la 
friction pour le MCC et le DCP. Le comportement du Xylitol lubrifié est toutefois plus incertain 
en raison d'une forte variabilité des données avec le Xylitol non lubrifié. Par conséquent, en se 
basant sur cette source d'information, le comportement monolithique des matériaux lubrifiés 
provient essentiellement de la lubrification des parois de borosilicate et non de la base lisse en 
Delrin. Sans lubrifiant, la friction entre la paroi de borosilicate et la colonne granulaire est 
suffisante, avec la base lisse en Delrin pour inhiber le comportement monolithique (voir Figure 
4.3 à 4.5 sous les séquences Freman-Pure). 
L'observation des Figures 4.3 à 4.5 sous les séquences Modifié-Lubrifié offre des 
renseignements supplémentaires. Les traceurs dans ces cas illustrent des déformations selon un 
mécanisme de torsion. Il est à noter que le xylitol ne semble pas être soumis à ce comportement. 
La colonne de poudre se déforme encore une fois comme un bloc. Toutefois, le bas des colonnes 
granulaires reste immobile en raison de la base rainurée qui empêche la rotation de celle-ci. Le 
haut des colonnes suit le mouvement de la tête de la cellule de cisaillement. Les tranches se 
situant entre ces deux extrémités se trouvent déformées selon leur position verticale. Ce 
phénomène est similaire à la torsion de matériaux continus et élastiques, tel que décrit par la 
mécanique classique. Toutefois, dans notre cas, pour des matériaux discrets, la déformation 
semble totalement irréversible. En effet, la présence d'un caractère en partie élastique à cette 
déformation n'a pas été vraiment étudiée dans le cadre de cette étude. La colonne granulaire cède 
près de la tête de cisaillement après avoir atteint une torsion maximale. La colonne granulaire 
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reste fixe, alors que le matériau granulaire contenu dans la tête de cisaillement est en mouvement. 
Quant aux poudres non lubrifiées (MCC et DCP), les déformations sont visibles, mais à un degré 
beaucoup plus faible. En somme, une torsion suffisante doit être appliquée aux colonnes 
granulaires pour produire le plan de cisaillement souhaité avec la cellule modifiée et les poudres 
lubrifiées. 
Il est également important de noter que lorsque le plan de cisaillement est formé entre la 
tête de la cellule de cisaillement et la colonne granulaire, une reconsolidation de l'échantillon et 
une reprise de l'opération de cisaillement ne permettent pas de reformer une colonne granulaire 
agissant comme un matériau continu. L'échantillon conserve donc en mémoire le plan de 
cisaillement. Cette affirmation est uniquement valide pour des périodes de reconsolidation de 
quelques minutes. Aucun test n'a été effectué pour des périodes de consolidation de l'ordre 
d'heures ou de jours. Il serait donc risqué d'affirmer ceci sans avoir au préalable effectué les tests 
pour de plus longues périodes sachant que les matériaux peuvent gagner en résistance avec l'effet 
du temps [Schwedes, 2003]. 
Des observations plus approfondies des images captées lors du déplacement de la zone de 
cisaillement pour les séquences Modifiées-Lubrifiées révèlent la présence de deux plans de 
cisaillement au cours de la phase initiale de l'opération de cisaillement. Ce phénomène est encore 
uniquement observé pour le MCC et le DCP lubrifié. La première rupture apparaît, près de la tête 
de cisaillement, tandis que la seconde est visible à la mi-hauteur de la colonne granulaire. Cette 
deuxième zone de rupture est inattendue et est indiquée par des flèches sur les Figures 4.6 et 4.7. 
Les deux zones semblent apparaître au même moment, cependant, la seconde zone disparait après 
une courte période de temps. Pour le MCC lubrifié, cette zone de cisaillement dure de 30 à 60 s, 
alors que pour le DCP lubrifié, elle se maintient moins de 30 s. Cependant, ces intervalles de 
temps sont peu précis en raison du temps d'acquisition élevé de l'appareil photo numérique (30 s). 
Pour l'instant, il n'y a pas d'explications satisfaisantes pour la deuxième zone de cisaillement à la 
mi-hauteur de la colonne granulaire. Il faut dire que les répétitions n'évoquent pas toujours le 
même comportement. Une spéculation plausible est que ce phénomène est plutôt désordonné et 
est dû à certains arrangements spécifiques de la poudre dans la colonne granulaire. Des réseaux 
ramifiés de chaînes de force sont créés et donnent alors d'importantes fluctuations des contraintes 
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Figure 4.6. Photographie montrant la présence d'une seconde zone de rupture pour le 
lubrifié (1% en MgSt) avec la configuration modifiée à ap = 6 kPa. 
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4.3.2 Comparaison entre le rhéomètre Freeman et la cellule Jenike 
Les Figures 4.8 à 4.1C 
léomètre FT4 et la cellule de cisaillement de Jenike. Les sous-figures représentent les diverses 
le ffp (3, 6 et 9kPa). Les résultats répliqués obtenus avec le rhéomètre FT4 montrent une bonne 
me 
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répétition n'a été réalisée. Et effet, les valeurs des contraintes de cisaillement, TP, concordent 
pour chaque point formant une courbe d'écoulement au seuil à un ap défini. 
Pour les matériaux lubrifiés et la configuration Freeman, plusieurs divergences sont 
observées entre le rhéomètre FT4 et la cellule Jenike. En effet, dans ces cas précis, les mesures de 
contrainte de cisaillement ne sont pas menées dans la zone de cisaillement entre 2 plans 
granulaire, mais bien entre la colonne monolithique et les parois de la cellule de cisaillement. Ces 
observations sont donc en accord avec les visualisations des zones de cisaillement, telles que 
décrites à la section précédente. 
La base rainurée de la cellule fournit, quant à elle, des résultats plus appropriés lorsqu'il 
s'agit de poudres lubrifiées. Toutefois, le rhéomètre FT4 sous-estime les courbes d'écoulement au 
seuil du MCC et du DCP lubrifiés par rapport à la cellule de cisaillement de Jenike. Pour ce qui 
est du Xylitol lubrifié, la configuration modifiée est en accord avec les résultats de la cellule 
Jenike. 
La configuration Freeman et celle modifiée donnent un comportement similaire dans le cas 
des excipients non lubrifiés. Encore une fois, ce phénomène est en accord avec les observations 
des zones de cisaillement effectuées à la section précédente. En effet, les zones de rupture se 
produisent près de la tête de cisaillement pour les deux configurations. Par conséquent, la base 
rainurée n'est pas nécessaire puisqu'aucun mouvement monolithique ne survient avec un 
matériau granulaire non lubrifié. Une bonne similitude est encore obtenue pour le Xylitol entre le 
rhéomètre FT4 et la cellule Jenike. Toutefois, le rhéomètre FT4 sous-estime toujours les courbes 
d'écoulement au seuil pour le MCC et le DCP. 
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Figure 4.8. Comparaison des courbes d'écoulement au seuil pour le Xylitol entre la cellule de 
Jenike et les deux configurations de la cellule de cisaillement du rhéomètre FT4. Chaque sous-
graphique représente les conditions suivantes : (a) ap = 3 kPa, excipient pur. (b) ap = 6 kPa, 
excipient pur. (c) ap = 9 kPa, excipient pur. (d) ap = 3 kPa, excipient lubrifié, (e) ap = 6 kPa, 
excipient lubrifié, (f) ap = 9 kPa, excipient lubrifié. 
117 
a) 3kPa - Pur 
co 
1.2.5 
CD ^ il
 2 
£<a 1.5 
en 
o 
CD 
_ 6 
CO 
C L 
=*. 5 
CD „ 
co
 E 4 
«313 
o 
CD 2 
- o — Jenike 
- • - - - Freeman 
A Modifié 
1.5 2 2.5 
Contrainte normale (kPa) 
b) 6kPa - Pur 
- o — Jenike 
- • — Freeman 
A- Modifié 
3 4 5 
Contrainte normale (kPa) 
c) 9kPa - Pur 
10r 
co 
CL 
<D * -
2 E 
o co 
to 
"o 
CD 
T3 
* 8 
S E 6 
- 4 
- o — Jenike 
---- - - Freeman 
A Modifié 
4 6 8 
Contrainte normale (kPa) 
co 
C L 
• l g 
2 E 
§ = 
o 
CD 
• a 
2.5 
2 
1.5 
1 
d) 3kPa - MgSt 
— o — Jenike 
- - - - - - - Freeman ^ — 
A Modifié _ - o - " ^ , »-' 
_^-" "^ 
A 
• 
..--• 
. - - - • 
1.5 2 2.5 
Contrainte normale (kPa) 
e) 6kPa - MgSt 
2 3 4 5 
Contrainte normale (kPa) 
f) 9kPa - MgSt 
4 6 8 
Contrainte normale (kPa) 
Figure 4.9. Comparaison des courbes d'écoulement au seuil pour le MCC entre la cellule de 
Jenike et les deux configurations de la cellule de cisaillement du rhéomètre FT4. Chaque sous-
graphique représente les conditions suivantes : (a) ap = 3 kPa, excipient pur. (b) ap = 6 kPa, 
excipient pur. (c) ap = 9 kPa, excipient pur. (d) ap = 3 kPa, excipient lubrifié, (e) ap = 6 kPa, 
excipient lubrifié, (f) ap = 9 kPa, excipient lubrifié. 
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Figure 4.10. Comparaison des courbes d'écoulement au seuil pour le DCP entre la cellule de 
Jenike et les deux configurations de la cellule de cisaillement du rhéomètre FT4. Chaque sous-
graphique représente les conditions suivantes : (a) ap = 3 kPa, excipient pur. (b) ap = 6 kPa, 
excipient pur. (c) ap = 9 kPa, excipient pur. (d) ap = 3 kPa, excipient lubrifié, (e) ap = 6 kPa, 
excipient lubrifié, (f) ap = 9 kPa, excipient lubrifié. 
La sous-estimation du comportement en cisaillement par rapport à la cellule de Jenike est 
souvent observée avec les cellules en torsion [Schwedes, 2003]. Ce phénomène peut s'expliquer 
par le fait que le centre d'une cellule en torsion ne subit aucun cisaillement. En effet, Schwedes 
[2003] rapporte que Miinz et Gebhard ont procédé à des tests de cisaillement pour des cellules 
annulaires avec différents ratios—L(Di: diamètre interne; Da: diamètre externe). Ils ont obtenu 
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des résultats identiques seulement pour des ratios — > 0.1. Sachant que les cellules en torsion 
peuvent être considérées comme une sous-catégorie spéciale des cellules annulaires (— tend vers 
0), les résultats Munz et Gebhard nous exhortent donc à la prudence lors de la comparaison des 
résultats entre les cellules en torsion et celle de Jenike. En outre, Schulze et al. [2001] ont 
également fait quelques remarques sur l'effet de larges déformations sur la valeur des contraintes 
de cisaillement pour les cellules annulaires. Ils démontrent que la courbe d'écoulement au seuil 
peut être sous-évaluée lorsque l'échantillon granulaire est soumis à d'importantes déformations. 
Ils offrent 2 explications pour ce phénomène : la formation d'une étroite zone de cisaillement et le 
ré-arrangement particulaire. Le WPMPS a publié un avertissement similaire [WPMPS, 1989]. 
Dans notre cas, chaque étape de précisaillement avec le rhéomètre FT4 correspond à une 
déformation de 10 mm (calculé à la mi-rayon de la cellule), alors que la déformation durant le 
l'étape de précisaillement de la cellule Jenike est inférieure à 3 à 6 mm. En somme, la question 
posée par Schwedes [2003] reste sans réponse : «Pourquoi la comparaison est raisonnable pour 
certains matériaux granulaires (Xylitol, pierre à chaux [Cooke et Freeman, 2005]) et échoue pour 
d'autres (MCC et DCP)? 
Il est également important de s'attarder aux données brutes obtenues durant les tests de 
cisaillement pour le rhéomètre FT4, tel qu'illustrées à la Figure 4.2, qui correspond au MCC 
lubrifié à ap = 3 kPa. La première sous-figure (a) représente le déplacement axial de la tête de 
cisaillement et témoigne des différentes étapes de dilatation et de compression de l'échantillon. 
En effet, les déformations dans un corps granulaire sont toujours accompagnées par des 
changements de volume correspondant. Lorsque la tête de cisaillement entre en rotation pour 
cisailler l'échantillon (T > 0), une dilatation de l'échantillon se produit. Cette dilation provoque 
une augmentation de la contrainte normale, comme le démontre l'encadré intitulé «Dilation» à la 
Figure 4.2. Le système de contrôle du rhéomètre FT4 réagit à cette perturbation et tente de 
revenir à son point de consigne, ap. Toutefois, puisque ce phénomène n'est pas anticipé par le 
système, la réponse est retardée et la contrainte normale change brusquement. La position de la 
tête de cisaillement est modifiée au cours de ce processus de contrôle. 
Une phase de compression a lieu lorsque la tête cesse le cisaillement de l'échantillon 
granulaire. Dans ce cas, l'échantillon se consolide. La contrainte normale diminue 
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immédiatement. La tête se déplace pour combler le vide et retrouver le point de consigne, ap. 
L'encadré intitulé «consolidation» de la Figure 4.2 montre ce comportement. 
Il est intéressant de noter que ces comportements de dilatation et de compression avec le 
rhéomètre FT4 ne sont pas observés avec la configuration Freeman et les matériaux lubrifiés. En 
effet, dans ces cas précis, il n'y a pas de zone de cisaillement entre deux plans granulaires. La 
colonne granulaire se comporte comme un bloc monolithique, glissant sur les parois de la cellule. 
Il n'y a donc pas «d'écoulement» et par conséquent le principe de dilatance de Reynolds ne 
s'applique pas. 
L'amplitude des déplacements de la tête de cisaillement diminue avec les cycles de 
précisaillement et de cisaillement pour atteindre une asymptote juste avant le début des mesures 
pour obtenir la courbe d'écoulement au seuil. Cependant, de faibles variations sont toujours 
présentes lorsque la tête de cisaillement commence ou cesse sa rotation. Il est à noter que certains 
pics disparaissent après la mesure du premier point de la courbe d'écoulement au seuil (asX, zsX). 
En effet, après une phase de cisaillement, la tête de cisaillement n'est pas arrêtée et continue à 
cisailler l'échantillon granulaire durant la transition de asi à ap (i = 1: 5). Par conséquent, il n'y a 
pas de consolidation spontanée. Toutefois, ceci ne s'applique pas lorsque la tête de cisaillement 
cesse sa rotation et se remet en marche pour mesurer TS; à asi (i = 1: 5). La présence d'une erreur 
est donc probable lors de cette mesure. Schwedes [2003] nous rappelle qu'un système de 
contrainte normale basé sur la «suspension de poids», comme la cellule de Jenike, n'est pas 
concerné par cette problématique. 
Un autre point de préoccupations concerne la forme des courbes d'écoulement au seuil du 
rhéomètre FT4 et de la cellule de Jenike. Les courbes d'écoulement au seuil obtenues avec la 
cellule de Jenike présentent une forme linéaire avec une faible courbure aux points terminaux 
(ap,Tp). Toutefois, des courbures plus prononcées sont rencontrées avec le rhéomètre FT4. Les 
phénomènes de dilatation et compression observées et expliquées précédemment avec le 
rhéomètre FT4 ont un impact sur les mesures des paramètres TSI . Ce problème cause une 
probable surestimation des valeurs Tsi lors de la détermination de la courbe d'écoulement au 
seuil. De plus, un cisaillement excessif durant les phases de précisaillement peut expliquer la 
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sous-estimation du paramètre rp en raison d'une possible altération du plan de cisaillement. La 
combinaison de ces deux phénomènes peut alors expliquer la courbure importante des courbes 
d'écoulement au seuil observée avec le rhéomètre FT4. 
Les observations ci-dessus nous mènent à la conclusion qu'il est très difficile sinon 
impossible d'obtenir des mesures similaires pour 2 cellules de cisaillement différentes. Cela ne 
signifie pas que l'une est nécessairement meilleure que l'autre. Si les différences sont 
systématiques et sont dues à des phénomènes sous-jacents qui prévalent dans un type de cellule et 
sont marginaux dans l'autre, un double avantage est présent, (i) La comparaison des propriétés 
d'écoulement de poudres diverses est possible avec plus d'une cellule, (ii) Si nous comprenons 
pourquoi 2 types de cellule donnent des résultats différents, il serait logique qu'ils fournissent 
également un moyen pour quantifier clairement les phénomènes créant cette différence. 
4.4 Modélisation 
Cette section étudie et valorise le phénomène du bloc monolithique (configuration Freeman 
et matériaux lubrifiés) en comparant les mesures expérimentales obtenues à partir de ces cas 
particuliers avec des modèles numériques. Ceux-ci établissent une distribution des contraintes au 
sein de la colonne granulaire qui peut être ensuite utilisée pour estimer les frottements agissant 
entre la colonne granulaire monolithique et les parois de la cellule Freeman. Deux modèles sont 
utilisés aux fins de comparaison : l'analyse de Janssen et la méthode des caractéristiques. Ils sont 
décrits à la section 2.4. La comparaison de ces deux modèles est intéressante, car ils donnent des 
profils de contraintes différents lorsqu'une surcharge importante est appliquée à la surface d'un 
échantillon granulaire [Nedderman, 1992], ce qui est le cas pour les essais de cisaillement de 
cette étude (ap = 3, 6 ou 9 kPa). 
L'idée derrière cette comparaison est d'estimer la valeur du couple résistant total, Ttotai, qui 
est la somme des contributions des couples résultants du frottement de la colonne granulaire avec 
la paroi en borosilicate, Tparoi, et la base lisse en Delrin, Tbase, de la cellule de cisaillement: 
total ~ *paroi "•" 'base- (4.1) 
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TParoiel Tbase peuvent être estimée en présumant l'état des contraintes dans la colonne granulaire 
lubrifiée, avec l'aide des deux modèles numériques. L'état des contraintes estimé est utilisé en 
conjonction avec les propriétés en frottement de la paroi en borosilicate et de la base en Delrin 
pour donner une approximation de Ttotal lorsque la colonne granulaire se comporte comme un 
bloc monolithique dans la cellule de cisaillement. 
Les angles de frottement des parois lubrifiées sont évalués par des tests de cisaillement avec 
des parois en borosilicate et en Delrin. Le rhéomètre FT4 est utilisé pour ces tests et les directives 
ASTM pour des cellules Peschl [ASTM, 2001] sont suivies. Les surfaces en borosilicate et en 
Delrin sont lubrifiées au préalable avec une étape de précisaillement soutenue pour reproduire des 
surfaces équivalant à ce que l'on retrouve durant les tests de cisaillement pour étudier le 
comportement monolithique. Ces tests pour les parois commencent lorsque la mesure des 
contraintes de cisaillement atteint une valeur constante, ce qui signifie que la lubrification de la 
surface du mur est à l'équilibre. Les tests pour déterminer les angles de frottement avec les parois 
sont réalisés à différents ap. Ces valeurs ap sont déterminées à l'aide des simulations numériques 
de la section 4.4.2. Les résultats obtenus se trouvent au Tableau 4.3. Ceux-ci indiquent que les 
coefficients d'adhésion/cohésion pour le borosilicate et le Delrin sont négligeables, et ce, pour les 
trois matériaux lubrifiés. Par conséquent, la cohésion à la paroi est négligée. 
Le couple agissant sur la paroi de borosilicate est calculé en intégrant le produit du rayon de 
la cellule de cisaillement, R, et la contrainte de cisaillement locales, Trg, agissant sur la surface de 
cisaillement, 2nRdz. En substituant la loi de Coulomb (équation (2.4)) pour Trg et en négligeant 
le facteur de cohésion, l'équation suivante est obtenue : 
Tparoi = f" 2nR2Tre \paroidz = 2nR2 J0 tan <pB arr\paroidz; (4.2) 
où H est la hauteur de la colonne granulaire, 0 B est l'angle de frottement lubrifié pour le 
borosilicate, et arr est la contrainte radiale agissant sur la paroi. Un développement similaire peut 
être appliqué pour estimer le couple agissant sur la base lisse en Delrin avec la contrainte de 
cisaillement locale, TZ9 : 
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Ttase = f* 2nr2Tze\basedr = 2n/*r2tan<pD azz\basedr; (4.3) 
où (f)D est l'angle de frottement lubrifié pour le Delrin, et azz est contrainte axiale agissant sur la 
base. Encore une fois, le terme de cohésion aux parois est négligé. 
Pour les mesures expérimentales de couple, des tests de cisaillement ont été entrepris à 
plusieurs valeur de ap entre 1,5 et 9 kPa avec des matériaux granulaires lubrifiés (1% massique 
en MgSt). La configuration Freeman de la cellule de cisaillement était évidemment utilisée. Les 
tests ont été effectués selon le protocole établi à la section 4.2.2. La valeur utilisée pour quantifier 
le couple est celle obtenue au cours de la dernière étape de précisaillement. Les dernières lectures 
de Tp5 (10% des derniers points) sont moyennée pour obtenir T t o t a i . Cette moyenne est 
considérée représentative de l'état d'équilibre lorsque la colonne granulaire lubrifiée réagit 
comme un bloc monolithique. La hauteur de la colonne granulaire est également étudiée comme 
paramètre supplémentaire pour évaluer l'impact de la surface de la paroi sur la valeur de Ttotai. 
Deux niveaux sont évalués : Hhaut = 0.043 m et Hbas = 0,017 ou 0,025 m. 
Avant de passer à travers l'application de l'analyse de Janssen et de la méthode des 
caractéristiques, plusieurs hypothèses doivent être d'abord examinées. La colonne granulaire doit 
être considérée en équilibre statique pour appliquer les modèles numériques. Nous considérons 
donc le système référentiel suivant : la colonne granulaire demeure stationnaire alors que les 
parois de la cellule de cisaillement sont en mouvement. Les parois de la cellule cisaillent donc en 
permanence la surface de la colonne granulaire. De plus, la zone de cisaillement est considérée 
comme inexistante. Cette hypothèse est en accord avec les observations effectuées à la section 
4.3.1 et le fait que la visualisation des zones de cisaillement n'a montré aucune dispersion des 
traceurs le long de la paroi en borosilicate. La seconde hypothèse est que la colonne granulaire se 
trouve dans un état de rupture naissante, où les contraintes doivent satisfaire un critère 
d'écoulement naissant. Dans ce travail, le critère de Coulomb (équation (2.4)) est appliqué avec 
un mécanisme actif de rupture (arr < azz). Finalement, les valeurs moyennes des propriétés des 
matériaux granulaires (Tableau 4.3) obtenues à partir des tests de cisaillement du rhéomètre FT4 
sont considérées valables comme paramètres pour les simulations. 
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Tableau 4.3. Propriétés des matériaux granulaires. 
Paramètres 
P (g/ml) 
<M°) 
0B(°) 
0i>(°) 
<JV 
3kPa 
6kPa 
9kPa 
Valeurs 
moyennes 
3kPa 
6kPa 
9kPa 
Valeurs 
moyennes 
1.5 kPa 
3.0 kPa 
Valeurs 
moyennes 
3.0 kPa 
9.0 kPa 
Valeurs 
moyennes 
Xylitol 
0.629 (0.003) 
0.632 (0.006) 
0.630 (0.004) 
0.630 
42.3(1.3) 
38.7 (0.8) 
40.2 (0.4) 
40.4 
10.8 (0.6) 
12.9 (0.9) 
11.8 
7.9(1.0) 
9.8 (0.2) 
8.8 
MCC 
0.416 (0.001) 
0.423 (0.001) 
0.426(0.001) 
0.422 
40.1 (0.5) 
40.0 (0.4) 
40.2(0.1) 
40.1 
6.6 (0.4) 
5.6 (0.1) 
6.1 
7.9 (0.3) 
6.8 (0.1) 
7.4 
DCP 
0.929 (0.004) 
0.918 (0.002) 
0.922 (0.004) 
0.923 
36.9 (0.4) 
35.8(0.1) 
37.5 (0.2) 
36.7 
6.8 (0.7) 
5.7 (0.1) 
6.2 
12.7 (0.7) 
12.9(0.1) 
12.8 
4.4.1 Analyse de Janssen 
Nous avons montré à la section 2.4.1 que l'analyse de Janssen correspond à un bilan de 
force sous la forme suivante en considérant le système référentiel de la Figure 2.11 : 
dazz 2Trz\wau ,. .. 
-dT + — R — = pg-> (4A) 
où : 
trz\paroi = t a n <t>B ^rr- (4.5) 
Considérant un mécanisme actif de rupture (2xp = ri), le lien entre arr et azz est défini par 
l'équation (2.27): 
1 —sin0L 2CLcos<pL 
°rr =
 1 , • , <*zz ~ -. , • • • (4-6) 
l + s in0 t l + sin0L 
En supposant que p, (pL, (pB et CL restent constants, la substitution des équations (4.5) et 
(4.6) dans l'équation (4.4) génère une équation différentielle du premier ordre, donnant la 
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dépendance entre azz et la profondeur z de la colonne granulaire. Par conséquent, l'équation (4.4) 
peut être résolue analytiquement avec la condition limite, azz(z = 0) = ap. La solution suivante 
est obtenue (voir Bruni et al. [2007] pour une analyse similaire) : 
^
= £( 1 + [ îM e x p ( - a z ) ) : 
où: 
2 tan cf)B 1 — sin 4>L 
a
~ R 1 + sin <pL ' 
et: 
4 tan0 B CLcos<pL 
P = P9 + — 5 — 1 , • . • R 1 + sm q>L 
La solution de l'équation (4.7) à z = Hhaut ou Hbas donne une prédiction de la contrainte 
axiale, azz, agissant sur la base en Delrin. Celle-ci est nécessaire pour résoudre l'équation (4.3) et 
obtenir Tbase . Pour évaluer Tpar0i , le profil de la contrainte azz sur l'intervalle 
z = [0, Hhaut ouHbas] doit être obtenu avec l'équation (4.3). Celui-ci en lien avec l'équation 
(4.6) fournit toutes les informations nécessaires pour déterminer numériquement Tpar0i avec 
l'équation (4.2). Ttotai peut alors être estimé avec l'équation (4.1). 
(4.7) 
(4.8) 
(4.9) 
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(4.10) 
(4.11) 
4.4.2 Méthode des caractéristiques 
La méthode des caractéristiques est déjà décrite en détail à la section 2.4.2 et l'Annexe A. 
Brièvement, la méthode consiste à résoudre le système différentiel suivant : 
Les caractéristiques a (xp — e) : 
dp* dxp (dz dr\ 
— = 2 p * t a n 0 L - + p 5 ( - - t a n 0 L - J 
P* T dr dz 
H tan0 t KCOS0L — + (1 + Ksin0L) — 
Les caractéristiques /? (xp + e) : 
dp* dijj (dz dr\ 
— = -2p* tan 0 t - + pg[- + tan <pL - j 
p* r dr dzi 
H tan$, KCOS<È L -— (1 + Ksmd)L)-—\ 
r L as dsl 
À chaque intersection des caractéristiques a et P -
§ = t a n ^ ± ( | - 0 L ) ) . (4.12) 
La connaissance des paramètres p* et ip aux points d'intersection, z et r , des 
caractéristiques aetp permet ensuite la détermination des contraintes arr, oZz et Tzr en utilisant 
le critère de rupture de Mohr-Coulomb à l'aide des équations (2.33) à (2.36). En raison de la 
symétrie axiale de la cellule de cisaillement, le problème est résolu entre la paroi en borosilicate 
(à droite) et l'axe central de la cellule (à gauche). Les conditions frontières suivantes sont 
nécessaires pour la résolution : 
i) à z = 0, aucune contrainte de cisaillement n'agit sur la surface, azz est donc la contrainte 
principale majeure (2xp = n). En appliquant une surcharge ap, l'équation (2.34) donne : 
<7„ — C, cot (bi 
*=_E_ L—ZL. (4.13) 
v
 l + s in0 t 
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ii) à r = 0, arr et azz sont les contraintes principales en raison de la symétrie du problème. 
xp = 7r/2 et p* reste inconnu. 
iii) à r = —R, on se réfère à la «paroi de droite». Par conséquent, la contrainte de cisaillement sur 
la paroi est positive et est illustrée par le point W sur la Figure 2.3. La valeur xpparoi doit 
satisfaire le critère d'écoulement naissant, xrz = tan (pB^rr- P* r e s t e inconnu. 
Plusieurs caractéristiques a sont également ajoutées à l'intersection de la surface supérieure 
et la paroi en borosilicate (z = 0 et r = —R) pour prendre en compte le changement soudain de 
xp = [n/2,xppar0i] à ce point. 
L'évaluation de Ttotal avec la méthode des caractéristiques suit la même approche définie à 
la section 4.4.1 pour l'analyse de Janssen. Toutefois, au lieu d'obtenir une valeur constante azz à 
la base en Delrin de la cellule de cisaillement, comme dans l'analyse Janssen, un profil azz est 
obtenu. Celui-ci consiste en une interpolation numérique à la profondeur H spécifiée pour 
différentes valeurs de r . En ce qui concerne le profil de la contrainte arr à la paroi en 
borosilicate, il s'agit des intersections des lignes caractéristiques avec la paroi. Les deux profils 
des contraintes agissant sur la paroi et là base de la cellule sont ensuite utilisés pour résoudre les 
équations (4.1) à (4.3) et obtenir Ttotai. 
Un exemple de simulation par la méthode des caractéristiques avec le Xylitol lubrifié à 
cTp = 6 kPa est présenté à la Figure 4.11. Les paramètres de la simulation (valeurs moyennes) 
sont présentés au Tableau 4.3. Les limites spatiales du problème sont l'axe de symétrie (r = 0 m) 
et la paroi à droite de la cellule (r = —0.025 m); la surface de la colonne granulaire (z = 0 m) et 
une position légèrement plus profonde que celle de la base (z = 0.045 +Az m). L'état des 
contraintes dans la colonne granulaire est exprimé selon (a) arr, (b) azz et (c) Trz, en fonction de 
leur carte de couleurs respectives. Les unités sont en Pascal. La couleur de chaque maille est 
déterminée à partir d'une interpolation bilinéaire des 4 nœuds formant une maille. Huit lignes 
caractéristiques a et p à la surface de la colonne et 3 lignes caractéristiques a à l'intersection 
r = — R et z = 0 sont suffisantes pour obtenir une solution convergente. Dans cette simulation, 
les valeurs de arr le long du mur borosilicate sont inférieures à 1200 kPa, alors que les valeurs de 
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ozz à la base sont supérieures à 5400 kPa. C'est pour cette raison, que les 0B ont été évaluées à 
des <7p faibles, alors que des ap élevés ont été utilisés pour mesurer <pD (voir Tableau 4.3). 
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Figure 4.11. Exemple de simulation par la méthode des caractéristiques avec le Xylitol lubrifié à 
c7p = 6 kPa. L'état des contraintes dans la colonne granulaire est exprimé selon (a) arr, (b) azz et 
(c) r r z selon leur carte de couleur respective en Pa. 
4.4.3 Résultats de la comparaison 
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Avant d'aller directement à la comparaison entre les données expérimentales et les résultats 
des simulations, quelques remarques utiles sur les propriétés rhéologiques des matériaux lubrifiés 
présentés au Tableau 4.3 sont nécessaires. Tout d'abord, les trois matériaux présentent des 
masses volumiques en vrac différentes. Le MCC présente la plus faible masse volumique alors 
que le DCP possède la plus élevée. Le DCP et le MCC possèdent un 0B similaire, alors que celui 
du Xylitol est plus élevé. En ce qui concerne 0D, c'est le DCP qui possède l'angle le plus élevé. 
Toutefois, les valeurs de ces angles de frottement avec les parois demeurent faibles et 
représentent l'efficacité du MgSt comme agent de lubrification. Finalement, les essais de 
cisaillement avec le rhéomètre FT4 révèlent que le paramètre de cohésion, cL, peut être négligé 
pour les 3 excipients lubrifiés. Nous reviendrons sur l'importance de ces paramètres plus tard. 
Les Figures 4.12 à 4.14 illustrent la comparaison entre les simulations (analyse de Janssen 
et méthode des caractéristiques) et les résultats expérimentaux à des ap = [1.5,9.0] kPa, et ce, 
toujours notre comportement monolithique. Deux hauteurs de colonne granulaire sont étudiées, 
Hhaut e t Hbas. Dans certains cas, à de faibles ap, la colonne granulaire n'agit pas comme un bloc 
monolithique, et par conséquent, une zone de cisaillement entre deux plans granulaires apparaît 
près de la tête de cisaillement. Ces cas sont identifiés par des flèches sur les Figures 4.12 et 13. 
Ce phénomène indique que la transmission des forces au sein de la colonne granulaire à de 
faibles ap n'est pas suffisante pour générer un bloc monolithique. Pour le Xylitol lubrifié, ceci se 
produit avec un ap inférieur à 3 kPa pour une colonne dont la hauteur est de 0.025 m. Pour le 
MCC lubrifié, les deux scénarios (bloc monolithique ou cisaillement entre deux plans 
granulaires) peuvent se produire pour des ap inférieure à 6 kPa pour Hhaut. Ces cas montrent 
clairement que le comportement de la colonne granulaire est très sensible aux conditions 
frontières de la cellule de cisaillement pour le MCC. Ainsi, de faibles variations lors du 
conditionnement des surfaces de la cellule de cisaillement (i.e. étape de nettoyage, séchage et/ou 
lubrification) peuvent provoquer un comportement complètement différent. En omettant les 
données identifiées par les flèches en raison de leur caractère particulier, la relation entre ap 
appliqué à la surface de la colonne et le couple mesuré est approximativement linéaire pour tous 
les matériaux et ce pour les 2 hauteurs de colonne étudiée. 
130 Chapitre 4. Rhéomètre FT4 et blocs monolithiques 
E 
Z 
E, 
CL 
O 
O 
110 
100 
90 
80 
70 
60 
50 
40 
30 
20 
10 
0 
:44mm 
;25mm 
Characteristics 
•Janssen 
8 10 2 4 6 
Contrainte normale (kPa) 
Figure 4.12. Comparaison entre les mesures expérimentales de couple obtenues lors du 
comportement monolithique et les simulations à différents ap pour le Xylitol lubrifié. 
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Figure 4.13. Comparaison entre les mesures expérimentales de couple obtenues lors du 
comportement monolithique et les simulations à différents ap pour le MCC lubrifié. 
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Figure 4.14. Comparaison entre les mesures expérimentales de couple obtenues lors du 
comportement monolithique et les simulations à différents ap pour le DCP lubrifié. 
Un bon accord est observé entre les mesures expérimentales et les simulations dans le cas 
du Xylitol (Figure 4.12). Ceci est valable pour les deux hauteurs de colonne, Hhaut et Hbas. 
Ainsi, les deux modèles semblent être cohérents avec les variations de superficie de la paroi en 
borosilicate. Toutefois, ce n'est pas le cas avec le MCC et le DCP lubrifié (Figures 4.13 et 4.14). 
Les raisons de ces écarts (MCC et DCP) et le bon accord avec le Xylitol ne sont pas pleinement 
comprises. Certaines hypothèses peuvent être avancées, bien qu'elles demeurent spéculatives. 
Les comparaisons effectuées à la section 4.3.2 entre la cellule de Jenike et le rhéomètre FT4 
ont révélé des disparités considérables pour le MCC et le DCP. Dans le cas du MCC, la cellule de 
Jenike mesure une cohésion significative (cL = 379 Pa à ap = 3 kPa, cL = 395 Pa à ap = 6 kPa et 
cL = 620 Pa à ap = 9 kPa), alors que le rhéomètre FT4 n'en mesure pas. Une analyse de 
sensibilité des paramètres 0 B et 0 D pour le MCC indique qu'un meilleur accord pourrait être, au 
moins partiellement, obtenu en augmentant 0 B et <pD de 1° et en ajoutant le facteur de cohésion 
mesuré avec la cellule de Jenike. 
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Il existe également des doutes sur l'exactitude de 0 B . Il est en effet possible que l'état de 
lubrification le long du mur en borosilicate cylindre soit différent du cas mesuré pendant le test 
de cisaillement de la paroi. En effet, une cellule de cisaillement en torsion est utilisée, par 
conséquent, l'état de lubrification peut varier tout au long du rayon de la cellule de cisaillement. 
La région externe de la cellule se lubrifie probablement plus vite que la région centrale. Cette 
circonstance peut induire une erreur importante lors de la mesure de 0 B . Qu'en est-il maintenant 
de 0 D ? L'erreur dans le cas de Delrin est probablement plus faible ou même absente, puisque le 
processus de cisaillement est similaire entre la mesure de 0 D et le cas réel survenant lorsque la 
colonne granulaire se comporte en bloc monolithique. Ainsi, il est vraisemblable qu'un état de 
lubrification similaire soit atteint. 
Il faut également tenir compte d'un autre aspect. L'angle de frottement avec les parois, 0 B , 
est mesuré à l'aide d'une cellule en torsion et cet angle est utilisé pour déterminer deux 
contraintes de cisaillement, xrz et XTQ , survenant le long de la paroi en borosilicate. Cette 
hypothèse néglige l'effet possible d'une orientation des particules selon des directions 
préférentielles (c.-à-d. l'anisotropie) menant à différentes valeurs xrz et Trg [Saraber et al, 1991; 
Feise, 1998] Selon cette hypothèse, 2 différents 0 B doivent être mesurés pour estimer les 
contraintes de cisaillement agissant sur les parois en borosilicate. Dans le cadre de ce travail, 
cette caractérisation de 0 B selon des axes de cisaillement n'a pas été entreprise. En effet, cette 
hypothèse pose plusieurs défis d'un point de vue expérimental. Le rhéomètre FT4 n'offre pas la 
possibilité de cisailler un échantillon sur plusieurs directions. Dans le cas de la cellule de Jenike, 
il est possible de cisailler un échantillon dans une direction et ensuite tourner la cellule de 90° 
pour cisailler dans une direction perpendiculaire. Or, la cellule de Jenike possède un cisaillement 
limité, qui ne permet pas d'atteindre des conditions de lubrification similaires à celles obtenues 
avec le rhéomètre FT4 en régime permanent. De plus, il est peu probable que le cisaillement 
limité de la cellule de Jenike permette une orientation préférentielle des particules similaire à ce 
qui pourrait être obtenu avec le rhéomètre FT4. 
Les hypothèses précédentes sur 0 B peuvent fournir une explication raisonnable pour le 
manque d'accord entre les résultats expérimentaux et les simulations pour le MCC lubrifié. 
Toutefois, l'analyse de sensibilité pour le DCP indique que pour obtenir un accord raisonnable, 
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0B doit passer de 6.2° à 17 °. Cet écart semble trop élevé pour être seulement une erreur de 
mesure sur 0B. Il est possible que l'hypothèse du mécanisme actif de rupture dans ces cas ne 
tienne pas. En effet, Bruni et al. [2007] ont obtenu un meilleur accord en utilisant l'hypothèse 
d'un état passif pour évaluer le couple agissant sur un agitateur mécanique dans une colonne 
granulaire. Des simulations avec l'analyse de Janssen, en utilisant un mode passif, ont révélé que 
les valeurs de couple simulé sont nettement plus élevées que celles obtenues lors d'un 
cisaillement entre deux plans granulaires. Ainsi, dans le cas passif, aucun bloc monolithique ne 
serait formé. Bien qu'il est peu probable que les colonnes granulaires soient soumisses à un état 
passif, il est possible que l'état des contraintes au sein de la colonne soit dans une zone indéfinie 
et stable près de l'état actif. Ce phénomène pourrait être attribué à l'élasticité de la paroi et/ou du 
matériau granulaire [Nedderman, 1992]. 
Un changement de l'état des contraintes à une certaine hauteur dans la colonne granulaire 
est également possible et pourrait expliquer la seconde zone inattendue de rupture pour une 
certaine période de temps (voir section 4.3.1 pour le MCC et le DCP). Cette hypothèse pourrait 
également expliquer les écarts observés entre les simulations et les résultats expérimentaux. 
Enfin, un frottement inconnu peut être plausible. En somme, les divergences observées avec le 
MCC et le DCP restent une question ouverte. 
4.4.4 Comparaison des modèles numériques 
À la section 2.4 de l'état de l'art et à la section 4.4 de ce chapitre, nous avons fait mention 
que la comparaison de l'analyse de Janssen et de la méthode des caractéristiques est intéressante, 
puisque ces modèles donnent des profils de contraintes différentes lorsqu'une surcharge est 
appliquée. Lors des simulations, des profils différents sur les parois ont été observés entre les 
deux modèles. Toutefois, lorsque la valeur du Ttotai est calculée, celle-ci est similaire pour les 
deux types de simulation comme en témoigne les Figures 4.12 à 4.14. 
Un plan de simulation a été effectué pour déterminer si l'écart relatif des valeurs de Ttotal 
entre l'analyse de Janssen et la méthode des caractéristiques divergeait à certaines conditions. Ce 
plan a été construit en se référant à une réponse de surface avec un schéma central et composite, 
où chaque paramètre possède 5 niveaux. Les paramètres, les intervalles étudiés et les valeurs p 
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sont présentés au Tableau 4.4. Des écarts relatifs entre les deux modèles de l'ordre de 0 à 5.2% 
ont été obtenus dans l'espace étudié. 
Tableau 4.4. Paramètres du plan de simulation pour expliquer l'écart de Ttotal entre les deux 
modèles. 
Paramètres Bornes inférieures Bornes supérieures Valeur p 
ap 0.1 kPa 9kPa 0.11 
0 t 35° 45° 0.06 
0B 6° 14° < 0.0001 
<pD 6° 14° < 0.0001 
H 23 mm 60 mm < 0.0001 
Toutes les interactions avec le paramètre H granulaire sont significatives, même les 
interactions avec les paramètres ap et (pL. Ces calculs statistiques ont été effectués avec le 
logiciel Design-Expert 8.0.1 (Stat-Ease, Minneapolis, É.-U.) Le modèle obtenu est exprimé sous 
la forme suivante : 
Écart (%) = (0.065 + 1.18£-3ffp - 1.33E~3<pL - 2A6E~3(pD + 6.21E"30B 
- 1A7E~3H - 2.33E~sapH + 3.76E~s(pLH + 3.06E~5(pDH (4.14) 
- 9.60E~5(pBH) x 100%. 
Ce modèle offre de bonnes prédictions lorsqu'elles sont comparées aux valeurs réelles des écarts 
entre les deux modèles. Il est intéressant de noter que l'interaction d'un paramètre avec la hauteur 
de la colonne a un effet inverse que celui du paramètre seul. Par exemple, la dérivée de l'équation 
(4.14) en fonction de 0B : 
d[Écart(%)l , _ , , . ._ 
1
 '
 J
 = (6.21£~3 - 9.60E~5H) x 100% (4.15) 
d(pb 
indique que le taux de changement de l'écart entre les modèles dépend de la hauteur de la 
colonne. Il peut donc être positif pour de faibles valeurs de H et négatif pour des valeurs de H 
plus élevée. Ce développement est également vrai pour les autres paramètres. En somme, 
l'analyse de Janssen et la méthode de caractéristique donnent des écarts pour Ttotai relativement 
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faibles, moins de 5.2%, selon l'espace étudié. Ces écarts dépendent de plusieurs paramètres et de 
leur interaction. 
4.5 Conclusion du chapitre 
Dans ce chapitre, nous avons montré que les courbes d'écoulement au seuil obtenues avec 
le rhéomètre FT4 pour des matériaux lubrifiés sous certaines conditions sont erronées. En effet, le 
cisaillement ne s'effectue pas entre deux plans granulaires. La colonne granulaire lubrifiée agit 
comme un bloc monolithique et un frottement a eu lieu entre les surfaces de la colonne et les 
parois de la cellule de cisaillement. Une modification est proposée pour résoudre ce problème. Le 
résultat rappelle qu'un opérateur doit rester vigilant lors de l'utilisation d'une cellule de 
cisaillement et les zones de cisaillement doivent être au préalable caractérisées afin d'éviter un tel 
comportement monolithique. La comparaison entre le rhéomètre FT4 et la cellule de Jenike mène 
aux mêmes conclusions ambivalentes des travaux antérieurs [Schulze, 1998; Kamath et al, 1993; 
Schitt et Feise, 2004]. Ainsi, la question de Schwedes [2003] demeure toujours sans réponse : 
«Pourquoi existe-il une concordance pour certains matériaux entre les cellules de cisaillement 
(Xylitol et pierre à chaud [Cooke et Freeman, 2005] et un désaccord pour d'autres (MCC et 
DCP)? 
Dans la deuxième partie du chapitre, le problème rencontré lors de l'utilisation du 
rhéomètre FT4 a été considéré comme une occasion de comparer les mesures expérimentales de 
couple obtenues à partir de ces cas particuliers, avec des simulations numériques proposées dans 
la littérature. La relation entre la contrainte normale, ap, appliquée à la surface de la colonne de 
poudre et le couple mesuré est approximativement linéaire pour tous les matériaux lubrifiés et les 
deux hauteurs de la colonne granulaire. Un bon accord a été trouvé avec le xylitol. Toutefois, ce 
n'est pas le cas pour le MCC et le DCP. Les raisons de ces écarts (MCC et DCP) et celle du bon 
accord avec le xylitol ne sont pas encore totalement connues, mais des pistes d'explication ont été 
proposées (état intermédiaire entre le cas actif et passif, erreur sur la mesure de 0B). 

CHAPITRE 5 LUBRIFICATION DE PAROIS ET 
EFFET ÉLECTROSTATIQUE 
5.1 Introduction du chapitre 
Au chapitre précédent, nous avons étudié le comportement des blocs monolithiques pour 
les matériaux granulaires lubrifiés avec la cellule du rhéomètre FT4. Les mesures des courbes 
d'écoulement au seuil étaient en réalité des mesures de frottement entre les colonnes granulaires 
et les parois de la cellule du rhéomètre FT4. Ainsi, le fait de lubrifier les excipients réduit 
considérablement le frottement aux parois, ce qui mène au comportement monolithique. Il est 
donc nécessaire de bien quantifier ces phénomènes de lubrification et de frottement aux parois. 
Ceci est également vrai pour d'autres phénomènes granulaires. En effet, les propriétés de 
frottement des matériaux granulaires avec des parois sont des paramètres critiques lors de la 
conception d'équipements de manutention, tels que les trémies, silos, matrices de compression, 
etc. Ces propriétés ont une influence sur l'écoulement granulaire, l'état de contraintes dans un 
échantillon et les phénomènes de vibrations et de ségrégation [Prescott, 1999]. Par conséquent, 
l'étude du frottement transitoire lors du passage d'une surface «propre» à une surface «impure», 
«sale», ou «lubrifiée» est pertinente. En effet, l'industrie pharmaceutique repose largement sur la 
fabrication par lots où les équipements sont nettoyés avant chaque lot, mais souillés au cours des 
opérations de manutention. La lubrification des mélanges granulaires, quant à elle, est une étape 
essentielle dans la réduction de la friction entre les poudres et les parois de la matrice lors de la 
compression des formes galéniques solides. Par exemple, le MgSt est largement utilisé comme 
lubrifiant dans les préparations pharmaceutiques [Kibbe, 2000; Chan et Chew, 2004]. Il agit aussi 
comme un agent de glissement pour améliorer la fluidité des poudres [Chan et Chew, 2004]. 
Comme mentionné précédemment dans cette thèse, le mécanisme de lubrification par le 
MgSt passe par la formation d'un film mince entourant les particules et réduisant ainsi les forces 
d'adhésion. L'absorption de particules de MgSt sur les particules plus volumineuse d'un excipient 
est considérée comme la première étape du mécanisme. Lorsque l'action de mélange se poursuit, 
les effets de cisaillement induisent une dé-stratification et/ou dé-agglomération des particules du 
MgSt, qui mène alors à l'expansion du film lubrifiant sur le matériau granulaire [Shah et 
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Mlodozeniec, 1977]. Plusieurs explications ont été fournies dans la littérature pour expliquer la 
diminution des forces d'adhésion créée par la présence de ce film de MgSt. Gold et al. [1968] ont 
proposé que le MgSt réduit les forces interparticulaires de cohésion de type Van der Waal. 
D'autres explications s'appuient sur le caractère hydrophobe du MgSt [Kibbe, 2000], ce qui 
diminue considérablement l'adhérence selon Deryaguin et al. [1978] et Zimon [1982]. La 
régularisation des surfaces des particules en raison du remplissage des cavités par les particules 
de MgSt est aussi une explication mentionnée [Roblot-Treupel et Puisieux, 1986]. 
La littérature montre que la relation entre les propriétés de cisaillement et la concentration 
en lubrifiant est non linéaire et non monotone, ce qui indique l'existence d'une concentration 
optimale au-dessus de laquelle ces propriétés diminuent [Gold et al, 1968; Ertel et Cartensen, 
1988; Podczeck et Miah, 1996; Faqih et al, 2007]. L'état de lubrification est aussi fonction de la 
quantité totale de cisaillement imposée à la surface des particules lubrifiées pendant les 
opérations de manutention [Shah et Mlodozeniec, 1977; Bolhuis et al, 1980; Faqih et al, 2007; 
Mehrotra et al, 2007]. Une lubrification excessive peut mener à des phénomènes indésirables qui 
influent sur les propriétés des comprimés, telles que la résistance à la traction, la friabilité, le 
temps de désagrégation et la vitesse de dissolution [Kibbe, 2000]. De toute évidence, il est clair 
qu'une quantité optimale et une dispersion optimale du lubrifiant sont nécessaires pour assurer 
des propriétés acceptables et une qualité des comprimés. 
Peu d'ouvrages ont discuté de l'impact de la préparation des surfaces ou de la quantité de 
cisaillement imposée à ces surfaces sur les tests de cisaillement avec les parois [Haaker, 1988; 
WPMPS, 1989; Prescott et al, 1999; Pillai et al, 2007], notamment en ce qui a trait avec les 
poudres pharmaceutiques lubrifiées. Par exemple, la façon de nettoyer une surface peut avoir une 
influence sur les mesures lors des tests de cisaillement. En effet, le savon, l'eau, l'acétone, d'autres 
solvants et alcools peuvent laisser des résidus différents sur la surface, menant alors à des 
mesures arbitraires des propriétés de frottement [Prescott et al, 1999]. En outre, le WPMPS 
[1989] recommande, avant les tests de cisaillement, que les parois à l'étude soient salies, 
lubrifiées et traitées avec le matériau granulaire en frottant ou en enduisant celui-ci sur les parois. 
Pour ce faire, l'utilisation de gant est recommandée... Pillai et al. [2007], lors de l'élaboration 
d'une cellule de cisaillement «en ligne» avec des parois, doutent de la validité de cette méthode 
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«à la main» pour obtenir des surfaces traitées de manière reproductible. En effet, des études ont 
montré que des valeurs de frottement à l'équilibre entre un matériau granulaire et une paroi 
pouvaient être obtenues qu'après des cisaillements à l'interface relativement importants. Par 
exemple, pour une surface en acier inoxydable, un cisaillement de 40 m est nécessaire avec du 
sable [Haaker, 1988] et 150 m pour du verre concassé [Pillai et al, 2007]. Un tel cisaillement est 
difficilement réalisable avec la méthode proposée par le WPMPS [1989]. 
Les phénomènes de frottement et de lubrification à une interface poudre/paroi sont 
complexes. Ce chapitre s'attarde donc à l'étude et à la caractérisation du frottement entre des 
matériaux granulaires et des parois, et plus spécifiquement au mécanisme de lubrification de ces 
parois. La lubrification aux interfaces poudres/parois est évaluée avec l'évolution des forces de 
frottement durant des essais de cisaillement avec les parois. Le rhéomètre FT4, décrit à la section 
2.3.4, est utilisé pour mener cette étude. Deux surfaces (borosilicate et Delrin) et trois excipients 
pharmaceutiques (xylitol, MCC et DCP) lubrifiés ou non avec le MgSt, sont étudiés. Ces deux 
surfaces sont étudiées, puisque celles-ci se retrouvent dans la cellule du rhéomètre FT4. Ceci 
permet donc d'apporter un nouvel éclairage sur le phénomène des blocs monolithiques observé 
au Chapitre 4. De plus, ces expériences sont réalisées à deux niveaux d'humidité relative, 20% et 
60%, pour évaluer l'influence de ce paramètre sur le mécanisme de lubrification. 
La première partie du chapitre montre les comportements de lubrification des deux parois. 
Ceux-ci sont fortement tributaires de la nature des surfaces et des matériaux granulaires cisaillés. 
Toutefois, une importante variabilité des données est obtenue lors des tests de cisaillement avec 
les matériaux granulaires non lubrifiés et la surface de borosilicate à 20% HR. Cette variabilité 
n'est pas observée lorsque le MgSt est présent dans la formulation granulaire ou lorsque les essais 
sont effectués à 60% HR. Un effort particulier, dans la seconde partie du chapitre, est donc 
consenti pour comprendre les causes possibles de cette variabilité, en particulier les forces 
électrostatiques. En effet, des charges électrostatiques sont imposées à la surface de borosilicate 
par effet Corona avant les tests de cisaillement, contrairement aux expériences du Chapitre 3 où 
les charges étaient imposées aux échantillons granulaires. En procédant ainsi, les pertes 
massiques des échantillons granulaires sont évitées. 
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Ce chapitre est basé en partie sur une publication sous presse intitulée : «Lubrication of 
pharmaceutical powder/wall interfaces and electrostatic effects» [Léonard et Abatzoglou, 2011]. 
Les coauteurs de l'article et de celui de la conférence sont l'auteur (G. Léonard) et le directeur de 
cette thèse (N. Abatzoglou). Ce chapitre diffère en quelques points de ces deux documents. En 
effet, quelques commentaires ont été ajoutés. 
5.2 Matériaux et méthodes 
5.2.1 Matériaux granulaires et conditionnement 
Les tests de lubrification des parois sont réalisés avec 3 excipients pharmaceutiques : le 
xylitol, le MCC et le DCP. Le MgSt est utilisé comme agent lubrifiant. Le Tableau 5.1 résume les 
propriétés de ces matériaux granulaires, soit leurs fonctions, leur perte à la dessiccation (AD417, 
A&D company, Japon) et leur distribution granulométrique (Malvern Mastersizer, Malvern 
Instruments, Royaume-Uni). 
Tableau 5.1. Fonctions et propriétés des excipients utilisés. 
Perte à la Distribution 
„ . . Noms et „ . dessiccation granulométrique (uni) Excipients „ Fonctions -„„ ,„„, ° n fournisseurs 20% 60% 
HR HR dio dso dcjo 
MgSt 
MCC 
DCP 
Xylitol 
NFDP/EP, 
Crompton 
AvicelPHlOl, 
FMC 
DI-Tab, Rhodia 
Xylitab 100, 
Dansico 
Lubrifiant 
Diluant et 
désintégrant 
Diluant 
Édulcorant 
4.2 
4.3 
4.8 
0.4 
3.8 
7.2 
4.7 
0.9 
2 
26 
61 
123 
8 
74 
154 
250 
26 
163 
294 
461 
Les mesures de perte à la dessiccation sont effectuées à 105°C, à l'exception du xylitol, 65°C. 
Le conditionnement des échantillons granulaires est similaire à la méthodologie présentée 
aux chapitres précédents. Ainsi, avant chaque expérience, les matériaux granulaires sont 
conditionnés à une humidité relative déterminée pendant plus de 2 jours dans une chambre à 
humidité contrôlée. Les échantillons de poudre sont considérés à l'équilibre après cette période de 
conditionnement. Tous les tests sont effectués à l'intérieur de la chambre pour maintenir les 
échantillons aux conditions d'humidité fixées. 
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La lubrification des excipients se fait avec le MgSt. Les formulations lubrifiées contiennent 
0.1 ou 1% massiques de MgSt. Un mélangeur en V de 4-qt (GlobePharma, É.-U.) est utilisé pour 
l'opération de lubrification. L'excipient pur est déchargé par le bras droit du mélangeur. La masse 
requise en MgSt, nécessaire pour obtenir la lubrification souhaitée, est ensuite ajoutée par le 
même bras. Le mélange occupe environ 50% de la capacité d'opération du mélangeur. Le temps 
de mélange est fixé à 5 min à une vitesse de 24 tours/min. 
5.2.2 Tests de cisaillement avec des parois 
L'état de lubrification des deux surfaces (borosilicate et Delrin) avec des poudres lubrifiées 
ou non est suivi avec le rhéomètre FT4 décrit à la section 2.3.4. Brièvement, un échantillon 
granulaire contenu dans la cellule de cisaillement du FT4 est cisaillé pendant 10 minutes avec un 
disque de 48 mm en Delrin ou en borosilicate. La rugosité pour les deux surfaces étudiées sur une 
section de 100 p m par 5 pm est mesurée avec un profileur de surface Dektak 150 (Veeco 
Instruments, É.-U.) en utilisant un stylet 2,5 pm. La Figure 5.1 montre la différence de rugosité 
entre les deux surfaces. Le borosilicate présente une surface plus lisse que celle de la surface en 
Delrin. 
Delrin Borosilicate 
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Figure 5.1. La rugosité de surface d'une petite section de Delrin (gauche) et de borosilicate 
(droite). 
Un protocole pour les tests de frottement avec les parois a été spécialement conçu pour 
cette étude. Les différentes étapes nécessaires pour ces tests se retrouvent sous la forme de 
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routines normalisées dans le logiciel FT4. Un échantillon de poudre est initialement conditionné 
par l'action d'un agitateur mécanique. Cette étape est nécessaire afin «d'uniformiser» l'état des 
contraintes au sein de l'échantillon afin d'assurer une reproductibilité pour tous les tests. 
L'échantillon est ensuite consolidé pendant 60 secondes à la contrainte normale (i.e. a = 3 ou 9 
kPa) à l'aide d'un piston. À la suite de l'opération de consolidation, le matériel excédentaire est 
exclu de la cellule de cisaillement avec le demi-niveau de la cellule. Une surface plane est 
obtenue. Finalement, l'étape de cisaillement est réalisée entre la surface étudiée et celle de 
l'échantillon granulaire à la contrainte normale a fixée. L'opération s'effectue à une vitesse 
angulaire fixe (18°/min) pendant 10 min. Ces données sont enregistrées avec le logiciel FT4 et 
sont ensuite traitées avec une routine Matlab. Pour chaque test de cisaillement, la cellule de 
cisaillement est soigneusement nettoyée. L'ordre des étapes de nettoyage est le suivant : 
savonnage et rinçage avec de l'eau, rinçage avec de l'éthanol, séchage avec un chiffon propre, 
séchage à l'air comprimé et conditionnement dans la chambre à humidité contrôlée pour 15 min. 
Les tests sont menés conformément à un plan expérimental où les paramètres sont présentés 
au Tableau 5.2. La série des tests est déterminée de façon aléatoire à l'exception des paramètres 
«Excipients» et «Humidité relative» qui sont réalisés en bloc. Chaque test de lubrification avec le 
rhéomètre FT4 est répété une seule fois (n = 2), à l'exception des tests avec le Delrin à 60% HR 
qui présentent peu d'intérêt. 
Tableau 5.2. Paramètres et niveaux pour le plan expérimental. 
Excipient 
Xylitol 
MCC 
DCP 
Lubrification 
Excipient pur 
0.1% massique en MgSt 
1.0% massique en MgSt 
a 
3kPa 
9kPa 
Humidité relative, %HR 
20% 
60% 
Les mesures de frottement obtenues à l'interface sont prétraitées avec un filtre de moyenne 
mobile pour améliorer la compréhension, l'apparence et retirer certains artefacts (problème 
d'acquisition et de contrôle) des graphiques. En effet, ces artefacts sont caractérisés par une 
baisse importante et immédiate des valeurs de frottement, puis suivis d'un retour rapide à la 
valeur précédente (moins de 1 s). 
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Il faut toutefois réaliser que ces tests en frottement restent qualitatifs. En effet, la cellule de 
cisaillement du rhéomètre FT4 est une cellule de torsion. Ainsi, la quantité de cisaillement varie 
linéairement avec la position radiale du disque. La quantité de cisaillement est maximale à 
l'extrémité du disque et nulle au milieu de celui-ci. Théoriquement, ceci n'est pas un problème 
dans le cas de matériaux granulaires qui respectent la condition de Coulomb (équation (2.4)). 
Toutefois, dans cette étude, on s'attend à ce que la lubrification de la paroi soit fonction de la 
quantité de cisaillement imposée. Ainsi, l'état de lubrification de la surface sera inégal lors des 
tests de frottement, la région extérieure de la cellule de cisaillement sera lubrifiée plus rapidement 
que la région centrale. Le phénomène est illustré à la Figure 5.2, où plusieurs essais (MCC, 9 kPa 
et 60% HR) ont été menées à 2 vitesses angulaires différentes, 6 et 18 °/min. La comparaison des 
profils de frottement en fonction de la quantité de cisaillement (distance) pour les deux vitesses 
angulaires donne des profils similaires. Ainsi, c'est la distance de cisaillement qui est le 
paramètre important et non la durée du test. La relation entre le cisaillement et l'état de 
lubrification ne peut pas être déterminé quantitativement dans notre étude. Ce problème pourrait 
être surmonté en utilisant une cellule de cisaillement annulaire, où le cisaillement à la paroi 
interne, s = RS9, est similaire à celui de la paroi externe, s + Ss = (R + SR)S9 pour un petit 
ôR. La cellule de cisaillement de Pillai et al. [2007] pourrait également être utilisée. 
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Figure 5.2. L'influence de la vitesse angulaire de la cellule de cisaillement en fonction de la 
distance de cisaillement sur les mesures de frottement (n = 1). 
5.3 Résultats et discussion 
5.3.1 Tests de cisaillement avec la paroi en Delrin 
Les données de frottement avec la surface en Delrin sont présentées aux Figures 5.3 et 6.4. 
Celles-ci révèlent une diminution du frottement vers une valeur asymptotique, et ce, 
indépendamment de la concentration en MgSt ou de la nature de l'excipient. De plus, lorsqu'on 
compare les valeurs de frottement entre les deux contraintes normales (3 et 9 kPa), un facteur 
multiplicatif = 3 les sépare. Ceci est en accord avec le critère de Coulomb (équation (2.4)), qui 
prévaut lorsque le facteur de cohésion est négligeable. Quant à l'influence de l'humidité, elle n'est 
pas observée pour le cas du DCP et du xylitol, contrairement au MCC. En effet, pour celui-ci, le 
frottement est plus faible à 60% HR. 
La comparaison entre les formulations lubrifiées et celles non lubrifiées indique que la 
concentration en MgSt n'influence pas les profils de frottement à l'exception du DCP à 9 kPa. En 
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effet, des tests « t » de Student (moyenne de 10% des derniers points) révèlent des différences 
significatives entre les échantillons lubrifiés avec 1% massique de MgSt et les deux autres cas 
(pure : valeur p = 0.002 et 0.1% massique de MgSt : valeur p = 0.04). Ceci nous mène à la 
conclusion que d'autres mécanismes expliquent la diminution du frottement lors de ces essais. La 
lubrification de la surface par le MgSt n'est donc pas le seul paramètre qui peut influencer les 
valeurs en frottement. Durant le cisaillement, des phénomènes d'attrition et de réarrangement 
spatiaux des particules dans la zone de cisaillement peuvent également expliquer du moins en 
partie ces variations observées. 
Pour vérifier cette hypothèse, trois tests de cisaillement consécutifs avec les parois sont 
réalisés pour chaque excipient non lubrifié aux conditions suivantes : a = 9 kPa à 20% HR. Le 
premier test, qui est en fait le test habituel, se déroule entre un «nouvel» échantillon granulaire et 
une paroi «propre» de Delrin. Le second test s'accomplit encore une fois sur un «nouvel» 
échantillon, mais avec la même surface Delrin du test précédent, qui est maintenant devenu 
«sale» (sans protocole de nettoyage). Le but étant de comparer l'effet du nettoyage de la paroi de 
cisaillement avec des échantillons «nouveaux». Une différence dans les lectures de frottement 
signifie que celui-ci est influencé par la propreté de la paroi de cisaillement. Le troisième test 
consécutif est une adaptation du second. L'échantillon granulaire du second test est conservé 
intact (il n'y a pas de conditionnement, ni de préconsolidation). Ainsi, la surface initiale de 
l'échantillon au troisième test est exactement celle obtenue à la fin du second test. Dans ce cas, 
une différence des valeurs de frottement entre ces deux derniers tests témoigne d'une 
modification de la surface de l'échantillon granulaire (attrition, réorganisation spatiale, etc.) au 
cours de la seconde épreuve. Cependant, ce raisonnement n'est valable que si les 2 premiers tests 
ne montrent aucune différence. En effet, si une différence est observée, le paramètre menant à 
une modification de paroi est confondu avec celle de l'échantillon granulaire en l'absence d'un 
quatrième test (échantillon «déjà utilisé» et paroi «propre» de Delrin). 
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La Figure 5.5 illustre les résultats obtenus. Aucune différence significative n'est observée 
pour les mesures de frottement entre les surfaces «propres» et «sales» en Delrin, et ce, pour les 
échantillons «nouveaux» de xylitol. Toutefois, dans le cas du MCC et du DCP, une différence est 
confirmée par des répétitions (MCC : valeur p = 0.0001 et DCP : valeur p = 0.05). Ainsi, le MCC 
et le DCP interagissent avec la surface en Delrin. Ils peuvent donc générer différentes valeurs de 
frottement entre les parois «propres» et «sales». 
MCC (pure) 
100 
DCP (pure) Xylitol (pure) 
E 
z 
2 4 6 8 
Déplacement axial (mm) 
2 4 6 8 
Déplacement axial (mm) 
1e utilisation-Propre • 1e utilisation - Sale Déplacement axial (mm) 2e utilisation - Sale 
Figure 5.5. Évaluation de l'influence de la propreté de la paroi en Delrin et de la réutilisation de 
l'échantillon granulaire sur les mesures en frottement (9 kPa, 20% HR et n = 2). 
La comparaison entre les deuxièmes et troisièmes tests consécutifs donne des écarts pour 
tous les excipients. En effet, les valeurs initiales en frottement pour les troisièmes tests débutent 
aux mêmes valeurs obtenues à la fin du second test. Par conséquent, l'explication de la réduction 
du frottement pour le xylitol avec la surface Delrin provient probablement de l'attrition et/ou du 
réarrangement spatial des particules. Pour le MCC et le DCP, la diminution du frottement peut 
s'expliquer par un ensemble de phénomènes transitoires à la paroi et à la surface de l'échantillon 
granulaire. 
5.3.2 Tests de cisaillement avec la paroi en borosilicate 
Les résultats des tests de cisaillement avec la paroi en borosilicate, sur les Figures 5.6 et 
5.7, montrent des comportements différents de ceux obtenus avec la paroi en Delrin. Une 
première observation, qui est décrite et étudiée plus en détail à la section 5.3.3, est l'importante 
variabilité des valeurs de frottement obtenues avec les excipients non lubrifiés à de faibles taux 
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d'humidité (20% HR). Cette variabilité n'est pas présente avec des poudres lubrifiées ou au 
niveau d'humidité relative de 60%. 
La deuxième observation concerne l'influence de la concentration du lubrifiant dans la 
formulation. Elle est significative aux deux conditions d'humidité relative. Une augmentation de 
la concentration en MgSt donne de plus petites valeurs de frottement pour le MCC et le DCP, et 
ce, pour les deux conditions d'humidité relatives. Dans le cas du xylitol, la variabilité avec les 
échantillons non lubrifiés à 20% HR brouille l'analyse. Toutefois, à 60% HR, l'échantillon de 
xylitol contenant 0.1% massique de MgSt donne des valeurs de frottement plus élevées que le cas 
non lubrifié. Par conséquent, la relation entre le degré de lubrification du xylitol et le frottement à 
l'interface poudre/paroi pour le borosilicate n'est pas monotone. Pour l'instant, la seule 
explication satisfaisante de ce phénomène est l'existence d'interactions de nature inconnue entre 
l'humidité et la concentration en lubrifiant à la paroi. 
La comparaison des profils de frottement pour les matériaux lubrifiés ou non donne une 
indication des mécanismes de lubrification. Les profils de frottement avec le MCC atteignent 
rapidement des valeurs à l'équilibre, ce qui signifie que les mécanismes d'attrition ou de 
réaménagement ne contribuent pas de manière significative. La lubrification de la surface en 
borosilicate est donc l'unique cause de la décroissance du frottement à l'interface pour le MCC 
lubrifié. Celui-ci présente également le taux de décroissance le plus élevé parmi les 3 excipients 
étudiés. Pour une concentration faible de MgSt, la décroissance est également plus lente. Ceci 
peut s'expliquer par une baisse de la disponibilité du lubrifiant dans la zone de cisaillement. Les 
particules de MgSt disponibles pour la lubrification des surfaces doivent être cisaillées pour de 
plus longues périodes de temps pour assurer une lubrification équivalente à 1% massique de 
MgSt. 
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Figure 5.6. Taux de lubrification de la paroi en borosilicate pour des contraintes normales de 3 
(haut) et 9 kPa (bas) à 20% HR (n = 2). 
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Pour le DCP pur, l'asymptote est atteinte plus lentement. Il semble y avoir concurrence 
entre la lubrification et d'autres mécanismes. Ceci pourrait expliquer l'absence de décroissance 
significative et/ou la stagnation du frottement à la surface. En ce qui concerne le xylitol (1% 
massique en MgSt) à 20% HR, le profil du frottement atteint une valeur maximale pour ensuite 
décroître durant le test. Ceci nous laisse croire que la lubrification de la surface de borosilicate 
prend du temps et devient ensuite un mécanisme dominant après 3 à 4 min. Sur la base de ces 
résultats, il devient donc clair que le mécanisme de lubrification doit être considéré, même à 
faible concentration en MgSt. 
5.3.3 Causes possibles de la variabilité 
La forte variabilité des profils de frottement, obtenus à 20% HR avec les poudres non 
lubrifiées et la surface de borosilicate, est probablement due à une contribution de plusieurs 
phénomènes. Lorsque le MgSt est présent, la variabilité est beaucoup plus faible. Elle diminue 
également lorsque les poudres non lubrifiées sont conditionnées à 60% HR. Pour comprendre la 
source de ce phénomène, la répétabilité du rhéomètre FT4 a été évaluée en effectuant les mêmes 
tests sans changer la surface de l'échantillon granulaire. Un premier test est effectué et sa 
répétition suit immédiatement après, sans nettoyage de la surface en borosilicate, ni de 
conditionnement de l'échantillon. Les résultats montrent que les répliques sont compatibles avec 
les tests initiaux. Par conséquent, la répétabilité est consistante et n'est pas problématique. La 
procédure de nettoyage de la surface en borosilicate a été également modifiée en ajoutant une 
étape qui consistait à conditionner la surface dans un four pendant 5 minutes à 50°C pour 
évaporer la possible couche d'humidité résiduelle à la surface de la paroi. Les résultats n'ont pas 
donné une meilleure répétabilité et cette étape additionnelle de nettoyage a été éliminée. 
Enfin, l'hypothèse que les conditions électrostatiques à l'interface paroi-poudre peuvent 
faire partie de l'explication a été testée. La paroi en borosilicate a été soumise à un effet Corona 
avec la barre d'électrification (Pinner arc résistant bar, Simco Inc, É.-U.), présentée au Chapitre 3, 
à différentes tensions d'alimentation (-20, 0 et +20 kV) pendant 30 secondes. Après l'ionisation 
de la paroi en borosilicate, le potentiel à la surface de celle-ci a été mesuré avec un appareil 
mesurant les champs électrostatiques E-meter (Tantec, É.-U.). Les potentiels de surface obtenus 
sont présentés à la Figure 5.8. La paroi ionisée de borosilicate était ensuite utilisée 
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immédiatement pour un test de cisaillement et l'un des 3 excipients purs aux conditions suivantes: 
a = 9 kPa et 20% HR. La paroi en borosilicate était nettoyée avant chaque mesure selon le 
protocole établie précédemment. Toutefois, la cellule de cisaillement n'était pas nettoyée entre 
chaque essai pour réduire l'influence du protocole de nettoyage sur la variabilité des mesures. 
Cette série d'expériences a été réalisée aléatoirement selon les traitements électrostatiques, et ce, 
pour le même matériau granulaire. 
> 
12 
tn o 
i_ 
T5 S> „ ;ôj O 
a. 
E 
CO 
sz O 
-
• T 
* = 
KÎ,..„ -•'• 
-l 
T ., 
• 
• 
-20 20 
Potentiel à la barre d'électrification (kV) 
Figure 5.8. Champs électrostatiques mesurés sur la paroi de borosilicate en fonction de la tension 
appliquée aux électrodes à 20% HR. 
Les résultats obtenus avec ces essais sont donnés à la Figure 5.9. Chaque symbole sur 
chaque sous-figure représente des expériences menées le même jour. Pour chaque traitement, au 
moins 5 traitements sont réalisés (n=5). Aucune relation n'a été trouvée entre le potentiel de 
surface et la valeur du frottement à l'interface. Cependant, les résultats avec le MCC pure indique 
qu'une paroi en borosilicate ionisé à +20 kV réduit la variabilité comparativement au traitement 
électrostatique à 0 kV. Ceci est confirmé avec un test de Fisher qui évalue le ratio des écarts-
types entre les différents traitements électrostatiques (Figure 5.10). En effet, si les intervalles de 
confiance à 95% des ratios des écarts-types des différents traitements électrostatiques ne 
contiennent pas la valeur unitaire, les écarts-types sont donc significativement différents. Ceci est 
également vrai entre les traitements -20 et +20 kV, mais seulement après une action de 
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cisaillement soutenue de plus de 9 min et avec un intervalle de confiance à 90%. Aucune 
différence significative n'est apparue entre les traitements à +20 kV et 0 kV. 
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Figure 5.9. Influence du potentiel à la surface de la paroi en borosilicate sur la valeur et la 
variabilité des mesures de frottement à ap = 9 kPa et 20% HR. 
Pour les deux autres excipients purs, le xylitol et le DCP, des comportements différents à 
ceux du MCC sont observés. Pour le xylitol, aucun traitement électrostatique ne réduit la 
variabilité des mesures de frottement. L'analyse des résultats avec le DCP présente toutefois 
quelques difficultés. En effet, les profils à 0 et -20 kV ne suivent pas une distribution normale. Il 
semble y avoir à l'occasion deux distributions. Le critère de Chauvenet ne permet pas d'éliminer 
certaines de ses valeurs. De plus, il est à noter que ce phénomène n'est pas présent avec le 
traitement à +20 kV. Toutefois, si un test de Fisher est utilisé à un intervalle de confiance de 
95%, une différence significative est obtenue entre le traitement à +20 kV et celui à 0 kV, donc le 
traitement à +20 kV permet de réduire la variabilité. Ceci est valable seulement si l'on passe 
outre les conditions de normalité. 
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Figure 5.10. Test de Fisher évaluant l'intervalle de confiance à 95 % du ratio des écarts-types des 
traitements électrostatiques à 20% HR. 
Ainsi, les phénomènes électrostatiques n'expliquent pas la variabilité observée durant les 
mesures de frottement avec le xylitol non lubrifié et une paroi en borosilicate à 20% HR. 
Cependant, ils sont en partie responsables d'une part de la variabilité observée pour le MCC et le 
DCP. 
Nous avons mentionné que cette variabilité n'était pas présente lorsque 1% massique de 
MgSt était présent dans la formulation ou lorsque les essais étaient réalisés à 60% HR. Nous 
avons également montré que des phénomènes électrostatiques peuvent influencer cette variabilité 
à certaines conditions. L'influence des forces électrostatiques sur la rhéologie granulaire fait 
l'objet de plusieurs désaccords [Balachandra, 1987]. En effet, certaines études ont démontré que 
les forces électrostatiques ont une influence sur le comportement des milieux granulaires. 
Staniforth et Rees [1982] ont montré que l'homogénéité d'un mélange pouvait être améliorée en 
utilisant des charges de polarités différentes sur deux matières premières à mélanger. DesRosiers 
Lachiver et al. [2006] ont également fourni quelques indications sur le rôle des forces 
électrostatiques sur la tendance à l'agglomération. Toutefois, Schwedes [2003] n'a pas voulu 
inclure une discussion sur les charges électrostatiques dans sa revue de littérature sur les appareils 
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de rhéologie granulaire. Il estime qu'il n'y a guère d'influence, et aucune expérience pertinente ou 
résultat connu démontrant le contraire. 
La littérature donne des informations intéressantes et contradictoires qui peuvent, dans une 
certaine mesure, relier les 3 paramètres essentiels de cette étude (les conditions d'humidité, les 
phénomènes électrostatiques et le MgSt). Le MgSt crée des films hydrophobiques qui enrobent 
les particules suite à la lubrification de celles-ci. La présence de ces films semble induire une 
diminution de la variabilité. En outre, certains auteurs [MUller et al., 1982] indiquent que la 
teneur en humidité du MgSt est le facteur le plus important du pouvoir lubrifiant de celui-ci. Ertel 
et Carstensen [1988] ont étudié les propriétés de lubrification de 3 hydrates de MgSt préparé en 
laboratoire, et ont déterminé que les différences observées dans les propriétés de lubrification 
étaient corrélées à des différences en teneur d'humidité et leur structure cristalline. Toutefois, ils 
n'ont observé aucune influence de l'humidité sur des lots commerciaux de MgSt, qui ont une 
certaine proportion d'acides gras. En ce qui concerne les phénomènes électrostatiques et la 
présence de MgSt, Gold et Palermo [1965a; 1965b] ont rapporté que le MgSt possède des 
propriétés antistatiques lorsqu'il est utilisé comme agent lubrifiant pour les comprimés. 
Grosvenor et Staniforth [1996], quant à eux, ont démontré que le MgSt pure possède une 
résistivité élevée de l'ordre de 1015 Q.m (voir Figure 2.20). Ceci paraît, à première vue, contredire 
ses propriétés antistatiques. Toutefois, les formulations pharmaceutiques contiennent environ de 
0.25 à 2% de MgSt. Enfin, il est bien connu que les conditions d'humidité influent grandement 
sur l'ampleur des phénomènes électrostatiques. 
Déterminer les raisons de cette variabilité, pour les mesures de frottement avec les poudres 
non lubrifiées et cisaillées avec la paroi de borosilicate à 20% HR, reste difficile en raison des 
liens possibles entre les 3 paramètres définis plus haut. Toutefois, ce travail montre que les 
phénomènes électrostatiques ne peuvent pas être négligés dans ces cas particuliers. Une 
continuation des études est donc nécessaire pour découvrir les liens possibles entre ces 
paramètres. 
5.4 Conclusion du chapitre 
Les comportements de lubrification des parois de borosilicate et de Delrin avec des 
matériaux granulaires lubrifiés ou non sont rapportés dans ce chapitre. La lubrification dépend de 
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la nature de la surface de la paroi et de celle du matériau granulaire. La présence de MgSt peut 
réduire les valeurs de frottement des matériaux non lubrifiés. Toutefois, ceci n'est pas toujours le 
cas, comme nous l'avons illustré pour la surface en Delrin et celle en borosilicate avec le xylitol 
à 60% HR. Ces comportements ne sont pas surprenants, sachant que plusieurs études ont révélé 
des relations non monotones entre la fluidité des poudres et la concentration du lubrifiant. Les 
résultats rapportés ici ont également montré que le mécanisme de lubrification est en concurrence 
avec d'autres mécanismes, probablement ceux d'attrition et/ou de réorganisation spatiale des 
particules. 
Une forte variabilité pour les résultats de frottement a été obtenue avec des poudres non 
lubrifiées à 20% HR. La présence de MgSt et de conditions d'humidité plus élevée réduit celle-ci. 
Les causes possibles ne sont pas encore connues, mais certains tests préliminaires indiquent que 
les phénomènes électrostatiques peuvent faire partie de l'explication pour le MCC et le DCP. Ce 
chapitre représente donc un point de départ pour de nouvelles études visant à révéler les liens 
manquants entre la présence de MgSt, les conditions d'humidité et les phénomènes 
électrostatiques. 
Finalement, les résultats présentés ici montrent l'importance de bien caractériser l'influence 
des lubrifiants, du cisaillement et des conditions d'humidité lors de l'exécution des tests de 
cisaillement avec des parois. 

CHAPITRE 6 CONCLUSION 
Cette étude doctorale visait à l'approfondissement des connaissances sur l'impact des 
forces électrostatiques sur la rhéologie granulaire. Ainsi, dans notre revue de littérature au 
Chapitre 2, nous avons d'abord discuté des concepts et des problématiques de la rhéologie 
granulaire. Nous avons également présenté les opinions divergentes de plusieurs auteurs quant à 
l'influence des forces électrostatiques sur cette rhéologie. On peut citer le commentaire de 
Schwedes [2003] pour illustrer ce dernier point : 
«There hardly is an influence, since the particles are in continuous contact. Only with non-
conducting plastic particles electrostatic charges could cause problems. But no relevant 
experiments and results are known. In closed Systems, the effect of electric charges is thus mainly 
neglected, but it is clear that electrostatic forces are eminent in flows with a free surface - an 
issue not addressed in this review» [Schwedes, 2003]. 
Initialement, nous avons tenté de répondre à la question suivante : «Est-ce que le fait 
d'imposer des charges électrostatiques sur un excipient peut avoir une influence sur la 
distribution du MgSt sur celui-ci?». Suite à de nombreuses expériences, la réponse à cette 
question a été négative. Toutefois, le questionnement engendré par cette interrogation, nous a 
amené à découvrir plusieurs phénomènes, par exemple, celui du bloc monolithique avec la cellule 
de cisaillement du rhéomètre FT4 et ceux d'autoassemblages (figures de Lichtenberg) lors de 
l'imposition de charges électrostatiques sur les particules d'excipients pharmaceutiques. Il ne faut 
pas oublier également la présence des deux zones de cisaillement lors du cisaillement des 
colonnes de MCC et de DCP. 
Ces phénomènes ont été explorés et ont mené à plusieurs résultats intéressants; notamment 
la démonstration de l'incapacité du rhéomètre FT4 à effectuer des tests de cisaillement avec la 
cellule de cisaillement proposé par Freeman Technology lorsque les formulations 
pharmaceutiques sont lubrifiées. Cette problématique a été résolue par de simples 
recommandations émises dans cette thèse, soit l'introduction d'une base rainurée à la cellule de 
cisaillement. Le phénomène appelé «bloc monolithique» nous a amené à appliquer deux modèles 
numériques (méthode des caractéristiques et analyse de Janssen) pour évaluer l'état des 
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contraintes pour ce cas particulier. Une bonne correspondance a été observée pour le xylitol 
contrairement au MCC et DCP. Les raisons de ces écarts entre les mesures et les modèles 
statiques pour le MCC et le DCP restent à être explorées. Toutefois, plusieurs hypothèses ont été 
émises dans cette thèse et celles-ci pourront être évaluées en suivant les recommandations 
proposées avec les travaux futurs dans cette section. 
De plus, la comparaison des tests en cisaillement pour différents matériaux granulaires 
entre le rhéomètre FT4 et la cellule de Jenike nous a amené aux mêmes conclusions ambivalentes 
des travaux antérieurs de la littérature [Schulze, 1998; Kamath et al, 1993; Schitt et Feise, 2004]. 
Ainsi, la seconde question de Schwedes [2003] demeure toujours sans réponse : «Pourquoi 
existe-il un accord pour certains matériaux entre les cellules de cisaillement (Xylitol) et un 
désaccord pour d'autres (MCC et DCP)? Toutefois, la piste de la réorganisation du plan de 
cisaillement pour répondre à cette question est proposée. En effet, le cisaillement entre diverses 
géométries de cellules est différent. 
Finalement, les deux premiers volets de cette thèse nous ont fait saisir l'importance des 
effets de parois. Le troisième volet a porté sur la lubrification des parois et ce dernier effort nous 
a ramené à l'étude des forces électrostatiques, ce qui boucle les travaux de cette thèse. Une 
influence de ces forces a été observée durant des tests de cisaillement entre des parois en 
borosilicate et des matériaux granulaires. En effet, une forte variabilité pour les résultats de 
frottement a été obtenue avec des poudres non lubrifiées à 20% HR. La présence de MgSt et de 
conditions d'humidité plus élevée réduisait celle-ci. Les causes possibles ne sont pas encore 
comprises, mais certains tests indiquent que les phénomènes électrostatiques font partie de 
l'explication pour le MCC et le DCP. 
En somme, nous avons fait la démonstration de la possible influence des forces 
électrostatiques lors des tests de cisaillement entre certains excipients pharmaceutiques et des 
parois en borosilicate. Ce résultat présente donc un point de départ pour de nouvelles études 
visant à révéler les liens manquants entre la présence de MgSt, les conditions d'humidité et les 
phénomènes électrostatiques. Ainsi, nous offrons donc une réponse, bien qu'incomplète, au 
commentaire de Schwedes [2003]. 
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Il faut donc admettre comme habituellement dans le cas de toute étude fondamentale que 
cette thèse pose plus de questions qu'elle n'en répond. Ce constat nous amène donc à suggérer 
plusieurs travaux futurs afin de résoudre les interrogations survenues au courant des travaux de 
cette thèse. Voici quelques propositions : 
1- Les deux modèles numériques (méthode des caractéristiques et analyse de Janssen) 
pour évaluer l'état des contraintes dans le cas particulier au bloc monolithique n'ont pas 
su expliquer le comportement du MCC et du DCP lubrifiés. Ceci nous amène à deux 
possibilités, soit les modèles sont erronés ou/et les angles de friction ne sont pas bien 
mesurés. En effet, il ne faut pas oublier que ces modèles s'appuient sur une continuité 
du milieu granulaire et constituent donc une source d'erreur. Il serait donc intéressant 
de mesurer les contraintes à l'intérieur des colonnes granulaires et les comparer aux 
deux modèles numériques. Ces résultats nous permettraient également de mieux saisir 
les raisons de la présence de deux plans de cisaillement à l'intérieur d'une colonne 
granulaire cisaillée à certaines conditions. 
2- Les mécanismes de formation des différents auto-assemblages électrostatiques n'ont 
pas été étudiés en détail. Pour ce faire, il suffirait d'abord d'introduire un système 
d'imagerie qui observerait la formation de ces motifs sur une surface plane en 
polypropylène, et ce, en temps réel. Cette surface d'adhésion serait toujours protégée 
des nuisances électrostatiques de la barre d'électrification. U serait également 
intéressant d'effectuer ces expériences avec différentes distributions granulométriques. 
3- La démonstration de l'influence de forces électrostatiques lors des tests de cisaillement 
entre certains excipients pharmaceutiques et des parois en borosilicate doit être 
approfondie. L'une des alternatives est de générer des charges électrostatiques sur les 
surfaces de borosilicate en utilisant une méthode triboélectrique plutôt que par effet 
Corona. Ainsi, d'après certaines séries triboélectriques, des charges électrostatiques 
pourraient être induites sur la surface de borosilicate en frottant celle-ci avec des 
surfaces de Lucite (charges négatives) et de Téflon (charges positives). Il est également 
nécessaire d'étudier l'impact de la rugosité de la surface de borosilicate sur cette 
variabilité. 

ANNEXE A. METHODE DES CARACTERISTIQUES 
Un bilan de force sur un volume de contrôle infinitésimal dans un système de coordonnées 
cylindriques (voir Figure 2.1 lb) donne deux équations aux dérivées partielles : 
darr , o'rr-ffee , d*zr n , . n 
—z 1 t- — — = 0; </*.i; 
or r dz 
oazz OTzr Tzr _ 
-r— + -r— + — = pg; (A.2) 
dz dr r 
où z est dirigé vers le bas et les contraintes de cisaillement sont considérées positives lorsqu'elle 
agissent dans le sens antihoraire d'un élément, tel qu'illustré dans l'encart de la Figure 2.3. 
Les contraintes apparaissant aux équations (A. 1-2) peuvent être substituées par des 
expressions provenant de l'analyse Mohr-Coulomb avec des coordonnées cylindriques (voir la 
Figure 2.3 pour une représentation graphique) : 
arr = P* (1 + sin (p cos 2xp) — C cot (p ; (A.3) 
azz — p*(l — sin (p cos 2xp) — C cot(p ; (A.4) 
Tzr = —Trz = p* sin (p sin 2xp ; (A.5) 
a90 =p*(l +Ksincp) — C cot(p. (A.6) 
Cette substitution permet d'obtenir deux équations différentielles partielles, dont les 
variables sont p*, xp, r et z : 
dp dxp dp 
(1 + sin (p cos 2xp) — 2p* sin d> sin 2xp —— + sin (p sin 2xp -r— 
dr dr dz ^ j \ 
dxp p*(sin(pcos2xp — Ksin<p) K ' } 
+ 2p* sin (p cos 2xp ——I = 0 ; 
dz r 
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dp* dxp dp* 
(1 — sin é cos 2xp) ——l- 2p* sin 0 sin 2ip — + sin <p sin 2xp —— 
dz dz dr ( \ o\ 
nidip p*(sin0sin20) ^A*> 
+ 2p sin 0 cos 20 — H = pg ; 
dr r 
On peut par la suite éliminer le terme — d e l'équation (A.7) en multipliant celle-ci par 
(1 — sin (p cos 2xp) et en soustrayant l'équation (A.8) multipliée par le terme (sin (p sin 20) : 
, dp* dxp _ dxp 
cosz (p — 2p* sin (p sin 2xp — + 2p*(sin 0 cos 20 — sur 0) — 
or or dz 
p* sin 0 (cos 20 — K + sin 0 (K cos 20 — 1)) (A.9) 
H h pg sin 0 sin 20 
= 0. 
On peut également éliminer le terme —— de l'équation (A.8) en multipliant celle-ci par 
(1 + sin 0 cos 20) et en soustrayant l'équation (A.7) multipliée par (sin 0 sin 20) : 
dp dxp dxp 
cos"1 0 ——h 2p*(sin 0 cos 20 + siïr 0) —— + 2p* sin 0 sin 20 — 
dz dr dz
 (A im P*sin0sin20(l + Ksin0) , (-A , l u ; 
H pgO- + sin 0 cos 20) = 0 . 
La méthode évalue ensuite le gradient de p* sur une courbe inclinée à un angle £ 
antihoraire à l'axe des r : 
dp* dp* dp* . (A.11) 
—r- = T- cos cf + —— sin ( ; ds dr dz 
Les équations (A.9-10) sont insérées dans l'équation (A.ll). L'équation résultante contient donc 
, dp dxp dib
 T dit) *. , . dxp d\b 
les termes, —, —, —-. Le terme -— peut être remplace par les termes — et — en utilisant le 
ds dr dz dr r r r gz ds 
gradient de xp sur la courbe inclinées : 
dxp dxp dx\i (A.12) 
-r- = — sec Ç - -— tan Ç. dr ds dz 
165 
On obtient alors l'équation suivante 
, dp* / dxp 
cos'1 0 —r- = 2p* sin 0 (sin(20 — <J - sin 0 sin O sec <f -r— 
as \ ds 
+ [sin 0 cos Ç — cos(20 — £) 
00 
— (sin(20 — O — sin 0 sin O tan Ç] —— 
oz + Pflf(sin cf — sin 0 sin(20 — O) 
p* sin 0 sin 20 (1 + K sin 0 ) \ 
sin£ r 
p* sin 0 ((cos 20 — K) + sin 0 (K cos 20 — 1)) cos£. 
L'équation (A. 13) se réduit à sous une forme d'équation différentielle ordinaire lorsque le 
coefficient du terme — égale zéro : 
dz ° 
sin 0 cos Z, — cos(20 — Q — (sin(20 — 0 ~ sin <P sin 0 tan Ç = 0. (A. 14) 
Le réarrangement de l'équation (A. 14) donne, en utilisant des identités trigonométriques : 
cos(20 - 2 0 = sin 0. (A. 15) 
Cette équation est valable pour : 
C = 0 ± e ; (A. 16) 
où 2e = — 0 . Ainsi, la méthode des caractéristiques résout le système d'équations 
différentielles partielles (équations (A. 1-2)) en transformant celui-ci en un système d'équations 
différentielles ordinaires (équations (A. 17-20)) sur des lignes caractéristiques (a et P) définies 
par les deux valeurs de l'angle C . Les lignes caractéristiques a suivent : 
dz 
— = t a n ( 0 - e ) ; (A. 17) dr 
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tandis que les lignes caractéristiques p suivent 
dz 
— = tan(0 + e). (A. 18) dr 
Sur les lignes caractéristiques a (xp — e), l'équation suivante est obtenue 
dp* dxp (dz dr\ 
— = 2 p t a n 0 -
 + p 5 ( - - t a n 0 - j 
p* r dr dzi 
-I tan 0 K cos 0 — + (1 + K sin 0) — ; 
r L as asj 
Sur les lignes caractéristiques p (xp + e), l'équation suivante est obtenue : 
dp* dxp (dz dr\ 
— = - 2 p t a n 0 -
 + P a ( - + tan0-) 
P* T dr ,
 Ndz H tan0 JCCOS0 - — (1 + /csin0) — 
r L as ds. 
(A. 19) 
(A.20) 
Les équations différentielles (A. 17-20) peuvent être résolûtes simultanément en utilisant un 
schéma de différences finies : 
(z - zO = tan(07 - 6)(r - rx) ; (A.21) 
( z - z 2 ) = tan(0l + e ) ( r - r 2 ) ; (A.22) 
(P* - PÎ) = 2pï_tan 0 (0 - xpx) + pg((z - zx) - tan 0 (r - rx)) 
p*x (A.23) 
+ -r-tan 0 [K cos 0 (r — rx) + (1 + K sin 0)(z — Zi)] ; 
r 
(P* - P2) = - 2 p l tan 0 (0 - 02) + pg{(z - z2) + tan 0 (r - r2)) 
P!
 r (A-24) 
+ -r-tan 0 [K cos 0 (r — r2) — (1 + K sin 0)(z — z2)] ; 
où les termes p*, f et xpt sont les valeurs moyennees entre-p* — p\, r — rt et xp — xpt. Ainsi, 
l'état des contraintes peut être déterminé dans le matériau granulaire aux points d'intersection 
entre les caractéristiques a et p en utilisant les points d'intersection précédemment calculés ou les 
167 
conditions frontières (voir Figure A.l). En effet, il existe 4 équations et 4 inconnues, z, r, p* et 
4>-
\|/2+e Caractéristique a 
Caractéristique p 
Figure A.l. L'intersection des caractéristiques a et p. 
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